Serielles Co-Sputtern : Entwicklung einer flexiblen Beschichtungstechnologie und deren Charakterisierung am Beispiel der Ratenerhöhung von Metalloxiden durch Co-Dotierung by Austgen, Michael
Serielles Co-Sputtern
Entwicklung einer flexiblen Beschichtungstechnologie und
deren Charakterisierung am Beispiel der Ratenerhöhung von
Metalloxiden durch Co-Dotierung
Von der Fakultät für Mathematik, Informatik und Naturwissenschaften
der RWTH Aachen University zur Erlangung des akademischen Grades
eines Doktors der Naturwissenschaften genehmigte Dissertation
vorgelegt von
Diplom-Physiker Michael Austgen
aus Düsseldorf
Berichter: Universitätsprofessor Dr. Matthias Wuttig
Universitätsprofessor Dr. Dieter Mergel
Tag der mündlichen Prüfung: 19. September 2011
Diese Dissertation ist auf den Internetseiten der Hochschulbibliothek online verfügbar.

Inhaltsverzeichnis
Einleitung 1
1 Einführung in die Sputtertechnologie 7
1.1 Die Kathodenzerstäubung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 8
1.1.1 Das Diodensputtern . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 9
1.1.2 Die Zerstäubung mit Magnetfeldunterstützung . . . . . . . . . . . . . . . 13
1.2 Anforderungen an die Prozesskomponenten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16
1.2.1 Prozesskammer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17
1.2.2 Prozessgas, Target und Substrat . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
2 Die Prozessdynamik des Sputterns 21
2.1 Die Kenngrößen eines Sputterprozesses . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
2.1.1 Basisdruck und Prozessdruck . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
2.1.2 Gasfluss und Partialdruck . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 24
2.1.3 Pumpgeschwindigkeit . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25
2.1.4 Targetspannung, Targetstrom und Sputterleistung . . . . . . . . . . . . . 25
2.1.5 Sekundärelektronenemission . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 26
2.1.6 Sputterausbeute und Beschichtungsrate . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 28
2.2 Das Berg-Modell . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29
2.2.1 Der Gleichgewichtszustand . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31
2.2.2 Einflüsse von Materialeigenschaften und Prozessbedingungen . . . . . . 35
2.2.3 Erweiterungen des Berg-Modells . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37
3 Theorie der Sputterratenerhöhung 39
3.1 Erste Phänomene und Entwicklungen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 40
Fazit . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49
3.2 Anwendung in industriellen Beschichtungsverfahren . . . . . . . . . . . . . . . . 50
4 Analyseverfahren 53
iii
Inhaltsverzeichnis
4.1 Röntgenanalyse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53
4.1.1 Röntgenbeugung (XRD) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 54
4.1.2 Röntgenreflektometrie (XRR) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 57
4.1.3 Röntgenanlage . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 59
4.2 Analyse der Zusammensetzung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 61
4.2.1 Röntgen-Photoelektronenspektroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62
4.2.2 Elektronenstrahlmikroanalyse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 64
4.2.3 Rutherford-Rückstreu-Spektrometrie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 65
5 Serielles Co-Sputtern 69
Teil I - Aufbau der Beschichtungsanlage 73
5.1 Kammer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76
5.2 Drehkathode . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 80
5.3 Standard- und Sekundärkathode . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 84
5.4 Probenteller . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 88
5.5 Steuerung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 89
5.5.1 Hardware . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 89
5.5.2 Panel . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 91
5.5.3 Datenerfassung und Steuerung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 92
Teil II - Inbetriebnahme und Anpassungen 97
5.6 Homogene Co-Deposition . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 98
5.7 Magnetron der Primärkathode . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100
5.7.1 Einfluss auf die Targetspannung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102
5.8 Gasseparation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 103
5.8.1 Einfluss der Gasseparation auf den Co-Sputterprozess . . . . . . . . . . . 106
Teil III - Experimente, Ergebnisse & Diskussion 109
Prozessparameter . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 110
Notation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 111
5.9 Reaktives Sputtern vom rotierenden Target . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 112
5.9.1 Prozesscharakteristik bei Aluminium . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 113
5.9.2 Prozesscharakteristik bei Titan . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 116
5.9.3 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 122
Adsorptionsreaktionen auf Festkörperoberflächen . . . . . . . . . . . . . 122
Ableitungen aus Standardsputterprozessen . . . . . . . . . . . . . . . . . 123
Reaktives Sputtern eines Al-Drehtargets . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 125
iv
Inhaltsverzeichnis
Reaktives Sputtern eines Ti-Drehtargets . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 132
Oszillationen im Übergangsbereich . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 134
5.10 Ratenänderung durch Co-Dotierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 136
5.10.1 Charakteristiken bei Al:W . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 136
5.10.2 Charakteristiken bei Ti:Bi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 140
5.10.3 Charakteristiken bei Ti:W . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 142
5.10.4 Die Ratenverstärkung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 145
Al2O3:W . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 145
TiO2:Bi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 151
TiO2:W . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 154
5.10.5 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 157
Definition des Arbeitspunktes . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 157
Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit bei Co-Dotierung . . . . . . . . . . . 157
Ausgebliebene Ratenänderung bei TiO2:Bi . . . . . . . . . . . . . . . . . . 161
Targetspannung bei Co-Deposition . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 165
6 Zusammenfassung 171
Aufbau . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 171
Charakterisierung des reaktiven Sputterprozesses an der Drehkathode . . . . . 172
Serielles Co-Sputtern für die Ratenverstärkung von Metalloxiden . . . . . . . . . 173
Freisputtercharakteristiken . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 175
Ausblick . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 175
Abbildungsverzeichnis I
Tabellenverzeichnis V
Literaturverzeichnis VII
v

Einleitung
Oberflächenmodifikationen von Festkörpern haben für den Menschen schon immer eine
Rolle gespielt, sei es in künstlerischen Angelegenheiten oder in funktioneller Verbesserung
alltäglicher Gegenstände. Mit der wissenschaftlichen Entwicklung der letzten Jahrhunderte
und dem Vordringen in die mikroskopische Welt der Atome und ihren Phänomenen haben
sich neue Möglichkeiten für den stets wachsenden Anspruch an neue Produkte ergeben. Sie
müssen mit immer besseren und/oder neuartigen Eigenschaften ausgestattet sein, die ein
herkömmliches Material im makroskopischen Maßstab als sogenanntes Bulk-Material nicht
besitzen kann. Hier greift das innovative Potenzial der Beschichtungstechnologie, mit der
dünne Schichten von wenigen Monolagen bis zu wenigen Mikrometern Dicke produziert
werden können und sich durch außergewöhnliche physikalische Eigenschaften auszeichnen,
die von dem massiver Körper aus demselben Material abweichen. Insbesondere mit der
Entwicklung der Dünnschichttechnologie in den vergangenen Jahrzehnten hat sich so ein
weites Feld für neue Anwendungsmöglichkeiten ergeben. Prozesse, die sich heute noch im
stetigen Wandel und intensiven Wachstum befinden.
Das Anwendungsspektrum von Dünnschichten erstreckt sich über Antireflexionsschichten
von Brillenglas und Kameralinsen bis hin zu Displays, Dünnschichten in der Mikroelektro-
nik und Datenspeicherung, optische Filtersysteme und energiesparende Architekturglä-
ser. Transparente leitfähige Schichten (engl. transparent conductive oxide; TCO) sind in
der Solarindustrie von enormer Wichtigkeit für den Einsatz als Kontaktelektrode auf der
sonnenbeleuchteten Seite einer Solarzelle, aber auch in den Displays unseres multime-
dialen Spektrums. Im Sicherheitsglas können leitfähige Beschichtungen als Komponente
eines Einbruch-Alarmsystems integriert sein. Die Interferenzeigenschaft von Mehrfach-
Dünnschichtsystemen findet Anwendung im Anti-Counterfeiting, der Maßnahme und Tech-
nik gegen das Fälschen beispielsweise von Geldnoten und gegen die Produktpiraterie. Auch
im einfachen Haushalt helfen Dünnschichten bei der Wärme-Reflexion an Wandung und
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Frontscheibe unserer Backöfen, kratzfestere Kunststoff-Oberflächen oder bei Lebensmittel-
verpackungen für eine längere Haltbarkeit (antibakteriell und UV-Schutz). [1]
Dies sind nur einige wenige Beispiele für die Anwendung von Dünnschichten, deren An-
forderungen an die physikalischen Eigenschaften ebenso unterschiedlich wie zahlreich sind.
Hierzu gehören der Brechungsindex und die Bandlücke, einhergehend mit der elektrischen
Leitfähigkeit, Transmissivität und Reflektivität, das Streuvermögen von Licht ebenso wie die
Schichtdicke. Schichtverspannungen, Adhäsion und Härte sowie Temperaturstabilität und
chemische Beständigkeit können weitere Anforderungen sein. Für die Wahl eines geeigne-
ten Herstellungsverfahrens sind, neben der allgemeinen Herstellbarkeit der gewünschten
spezifischen Eigenschaften der Dünnschicht, die wesentlichen Kriterien gegeben durch Pro-
zessstabilität, Reproduzierbarkeit und Skalierbarkeit.
Die Sputterdeposition, das Zerstäuben von Material durch Ionenbeschuss, ist ein weit
verbreitetes Verfahren für die Dünnschichtherstellung. Es hat sich insbesondere ein Interesse
an Verfahren für neue Materialkombinationen entwickelt, um eben den erhöhten und /
oder neuen Anforderungen an Dünnschichteigenschaften nachzukommen und damit im
wirtschaftlichen Wettbewerb konkurrieren zu können. Die Herstellung von Targets, den
Materialquellen eines Beschichtungsprozesses, beliebiger Materialkombinationen ist aller-
dings nur eingeschränkt möglich, da auf Grund unterschiedlicher Schmelz- und Siedepunkte
im Schmelzverfahren nicht jede Materialkombination möglich ist. In Sinterverfahren, der
Vermischung pulvriger Stoffe durch Erwärmung und Verpressung, wird oftmals keine aus-
reichende Durchmischung der Bestandteile auf atomarer Skala erzielt. Zudem bleibt bei
Verwendung von legierten Targets keine Möglichkeit der Änderung der Stöchiometrie, so
dass auf zusätzliche Targets zurückgegriffen werden muss. Dies führte zur Entwicklung des
Co-Sputterprozesses, bei dem zwei oder mehr Sputterprozesse von verschiedenen Targets bei
gleichzeitiger Abscheidung auf ein Substrat einen entsprechenden Materialmix ermöglichen
(Abb. 0.1 a)). Problematisch ist bei diesem Verfahren die Beeinflussung der Einzelprozesse
durch die gegenseitige Kontamination der Targets, so dass sich das Einstellen einer Stöchio-
metrie durch die Ratenkontrolle äußerst komplex gestaltet. Erschwert wird die Angelegenheit
noch durch Hinzufügen eines Reaktivgases zu der Prozessgasatmosphäre, beispielsweise für
die Abscheidung von Metalloxiden, welches sich äußerst unterschiedlich auf die Einzelpro-
zesse auswirkt.
Aus der Problemstellung des Co-Sputterverfahrens wurde von Belkind et al. [2, 3] ein Kon-
zept für eine weitere Co-Sputter-Variante entwickelt, bei dem die Sputterprozesse seriell
durchgeführt werden (Abb. 0.1 b)). Das neue Verfahren setzt ein rotierendes Target voraus.
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Abbildung 0.1: Bild a) zeigt das Co-Sputterprinzip mit einem Doppel-Rohrkathoden-System, bei
denen die Materialien A und B für sich gesputtert und auf dem Substrat als Materialmix AB
abgeschieden werden. Bild b) zeigt das nach [2, 3] vorgestellte Konzept für das serielle Co-Sputtern:
Das Material A wird in einem Sputterprozess von einem Planartarget auf die Rückseite der aus
Material B bestehenden rotierenden Rohrkathode aufgebracht. Auf der Vorderseite der Rohrkathode
wird die Legierung AB abgesputtert.
Auf dieses aus Material B bestehende und sich stetig drehende Target wird an einer bestimm-
ten Position in einem Sputterprozess das Material A aufgetragen (Sekundärprozess). Der
Materialmix AB wird an einer anderen Stelle simultan vom Drehtarget gesputtert (Primär-
prozess) und auf einem Substrat abgeschieden. Mit diesen simultan und doch räumlich
hintereinander ausgeführten Sputterprozessen wird eine einfachere Ratenkontrolle für die
Justierung der Stöchiometrie möglich.
Diese Arbeit befasst sich zu einem Teil mit der Entwicklung und dem Aufbau einer solchen
Anlage für das serielle Co-Sputtern im Labormaßstab. Damit wird nicht nur eine kontrollier-
bare Vermischung beliebiger Materialien auf atomarer Ebene möglich oder die Präparation
von Legierungen, die aus den oben genannten Gründen bisher nicht herstellbar waren. Die
Anlage erlaubt zudem auch eine Dotierung des Drehtargets für die Herstellung beispielsweise
von TCOs. Der Einsatz eines Reaktivgases im Primärprozess erfordert zudem eine atmosphä-
rische Trennung zwischen beiden Sputterprozessen, um Einflüsse des Reaktivgases auf den
Sekundärprozess zu unterbinden und somit eine weiterhin kontrollierbare Prozessführung
zu ermöglichen.
Der zweite Teil dieser Arbeit umfasst die Charakterisierung dieser flexiblen Beschichtungs-
anlage. Es soll ein physikalisches Grundverständnis für die Prozessdynamik in reaktiven
Sputterprozessen an einem rotierenden Target entwickelt und mit theoretischen Modellen
verglichen werden. Die Charakterisierung des seriellen Co-Sputterns erfolgt hier am Beispiel
der Ratenverstärkung von Metalloxiden. Eine Ratenverstärkung ist insbesondere bei der
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Herstellung von oxidischen Schichten von großem Interesse, da der oxidische Sputterpro-
zess häufig von einer um eine Größenordnung kleineren Sputterrate begleitet wird als im
Vergleich zum metallischen Sputtern von einem elementaren Target. Zudem weisen Sput-
terverfahren eine geringe Energieeffizienz auf, da im Target ein Großteil der elektrischen
Leistung in Wärme umgesetzt wird [4]. Es wurden bisher verschiedene Konzepte für die
Ratenverstärkung in Magnetron-Sputterprozessen verfolgt:
• Eine Erhöhung der Sputterrate kann durch Verwendung von nitridischen Targets oder
durch Zusatz von Stickstoff in die Prozessgasatmosphäre erfolgen, da sich mit der
Bildung von nitridischen Verbindungen die Oberflächenbindungsenergien verringern
und somit das Targetmaterial leichter gesputtert werden kann. Im reaktiven Sputter-
prozess mit Sauerstoff kann das gesputterte Metallnitrid aufgrund günstigerer Bin-
dungsenthalpie mit Sauerstoff als Metalloxid abgeschieden werden. Auf diesem Wege
wurden Ratenerhöhungen von bis zu 30 % beobachtet. [5, 6]
• Eine Ratenerhöhung durch Verringerung der Oberflächenenergie des Targets kann
auch durch Erhöhung der Targettemperatur erzielt werden. In reaktiven Sputterprozes-
sen ist auch eine Stabilisierung kritischer Arbeitspunkte im Übergangsbereich möglich,
wo hohe Sputterraten bestehen. Das Sputtern von heißen Targets erfordert allerdings
ein gut ausgeklügeltes Kühlsystem der Kathode. [7–10]
• Eine Prozessstabilisierung in kritischen Bereichen wird ebenfalls mit hochintensi-
ven Stromentladungspulsen erreicht (engl. high power impulse magnetron sputtering,
HiPIMS). Dieses Verfahren wird seit wenigen Jahren von verschiedenen Forschungs-
gruppen ausgiebig in Experimenten untersucht. Die theoretische Modellentwicklung
sowie eine umfassende Simulation eines reaktiven HiPIMS-Prozesses stehen aller-
dings noch am Anfang. Eine technische Herausforderung stellt zudem die Anwendung
an großen industriellen Kathoden dar, da sich mit den extrem kurzen und starken
Strompulsen keine homogene Leistungsverteilung entlang größerer Kathoden ein-
stellt. [11–14]
• Ein anderer Ansatz zur Ratenerhöhung wird mit der Veränderung der Kollisionskinetik
im Sputterprozess verfolgt. Der größte Teil der Ionen-Energie geht über die Kollisions-
kaskaden im Target verloren. Mit dem Einbau schwerer Atome einige Ångström unter
die Targetoberfläche können die Kollisionkaskaden an diesen reflektiert werden und
auf dem Rückweg zur Oberfläche vermehrt Targetatome aus dem Verbund lösen. Somit
trägt ein größerer Teil der ioneninduzierten Stoßkaskaden zur Sputterausbeute bei,
ohne dass hierfür mehr elektrische Leistung investiert werden muss (Abb. 0.2). [15, 16]
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Abbildung 0.2: Sputtern von Aluminium ohne (Bild a)) und mit Ratenverstärkung (Bild b)) durch
Beimischung schwerer Elemente, wie z. B. Wolfram.
Der letzte Punkt wird hier mit dem seriellen Co-Sputtern aufgegriffen. Das Drehtarget wird
im Sekundärprozess mit den schweren Atomen beschichtet, die nachfolgend im primären
Sputterprozess durch Kollision mit den Ionen teilweise in die Targetoberfläche implantiert
werden und schließlich nach dem oben beschriebenen Vorgang eine Ratenverstärkung des
Targetmaterials bewirken können.
Diese Arbeit startet in Kapitel 1 mit einer Einführung in die Grundlagen der Sputtertechno-
logie, ihre Ausführungen und den Anforderungen an die Prozesskomponenten. Das Kapitel 2
führt zunächst die typischen Kenngrößen eines Sputterprozesses auf und gibt anschließend
mit dem Berg-Modell eine Grundlage für die theoretische Beschreibung der Prozessdynamik
eines reaktiven Sputterprozesses. Der Theorie der Ratenerhöhung durch Implantation schwe-
rer Atome in die Targetoberfläche geht eine Entwicklung aus dem Phänomen der selektiven
Deposition voraus, das in Kapitel 3 chronologisch reflektiert wird. Die verwendeten Analyse-
techniken für die Bestimmung der Depositionsrate und der Verunreinigungskonzentration
von Sekundärmaterial in der abgeschiedenen Schicht werden in Kapitel 4 erklärt.
Das Kapitel 5 leitet mit der Vorstellung des um die Gasseparation erweiterten Konzep-
tes zum seriellen Co-Sputtern die Entwicklung der Anlage und den experimentellen Teil
der Arbeit ein. Teil I dieses Kapitels stellt die Beschichtungsanlage mit ihren verschiedenen
Baugruppen und den Steuereinheiten vor. Teil II behandelt die Vorarbeiten für eine homoge-
ne Co-Deposition, die charakteristische Auswirkung des Magnetrons auf die Entladung am
Drehtarget sowie die Gasseparation und ihren Einfluss auf die Co-Deposition. In Teil III folgen
Experimente und Diskussionen der Prozesscharakterisierungen; zunächst nur die reaktiven
Sputterprozesse am Drehtarget für Aluminium und Titan sowie der Einfluss der Drehge-
schwindigkeit auf den Prozess. Anschließend erfolgen die seriellen Co-Sputterprozesse für
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die Ratenverstärkung durch Dotierung von Aluminium mit Wolfram und von Titan mit
Bismut und Wolfram.
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KAPITEL 1
Einführung in die Sputtertechnologie
Das in der Einleitung ausgeführte Spektrum der Anwendungsmöglichkeiten und Anforde-
rungen an die Dünnschicht und ihren Herstellungsverfahren hat sich in den vergangenen
Jahrzehnten aus unterschiedlichsten Beschichtungsmethoden und -technologien heraus
entwickelt. Aufgrund hoher Ansprüche an die Schichten werden häufig Vakuumbeschich-
tungsverfahren bevorzugt, bei denen die Materialabscheidung bei Drücken deutlich unter-
halb des Atmosphärendrucks erfolgt. Diese lassen sich im Wesentlichen in zwei Kategorien
einordnen: die chemische Gasphasenabscheidung (engl. chemical vapor deposition; CVD)
und die physikalische Gasphasenabscheidung (engl. physical vapor deposition; PVD). Bei
einem CVD-Verfahren werden die Schichtkomponenten in flüchtigen Verbindungen aus der
Gasphase heraus durch chemische Reaktionen auf einem beheizten Substrat abgeschieden.
Ein Vorteil dieses Verfahrens ist die konforme Abscheidung, dem gleichmäßigen Schichtauf-
trag in Vertiefungen oder Hohlräumen im Substrat. Nachteilig ist die thermische Belastung
des Substrates, die zu Diffusionsprozessen und anderen negativen Effekten führen können.
Die erforderliche Reaktionstemperatur schränkt die Substratwahl ein und stellt somit ein
Kardinalproblem in der CVD-Anwendung dar. Lösungen für Prozessabläufe bei niedrigeren
Substrattemperaturen wie beispielsweise eine Energieerhöhung durch ein Plasma zeigen
Ähnlichkeiten zum PVD-Verfahren [17]. Zudem existiert nicht immer eine gasförmige Verbin-
dung für Komponenten, aus denen sich die gewünschte Schicht bilden kann. In der Industrie
hat sich das chemische Beschichtungsverfahren insbesondere in der Mikroelektronik für die
Dünnschichtherstellung auf Waferoberflächen etabliert, aber auch in der Oberflächenver-
edelung von Architekturglas und Kunststoffen. Für eine Vertiefung dieser Methode sei auf
weiterführende Literatur verwiesen (z. B. [1, 18–20]).
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Mit dem PVD-Verfahren wird das Überführen eines Festkörpers in die Gasphase durch
physikalische Einwirkung und der anschließenden Kondensation auf Oberflächen bezeich-
net. Aufgrund der fast uneingeschränkten Substrat- und Targetwahl gibt es deutliche Vorteile
gegenüber dem CVD-Verfahren. Die Substrattemperatur kann den Erfordernissen ange-
passt und in einem weiten Bereich variiert werden. Zudem zeichnet sich die physikalische
Beschichtung durch ein breiteres Spektrum an Möglichkeiten für die Anpassung der Schicht-
eigenschaften aus, sei es durch das Verfahren selbst als auch durch einen großen Satz an
variierbaren Prozessparametern. Dazu gehört beispielsweise der Prozessdruck, die Abscheide-
rate, die geometrische Anordnung oder eben die Substrattemperatur. Allgemein wird je nach
Definition noch zwischen plasmagestützten und nicht-plasmagestützten PVD-Verfahren
unterschieden. [21] Zu dem nicht-plasmagestützten Verfahren gehört das Verdampfen, bei
dem das Beschichtungsmaterial entweder direkt über einen Widerstandsheizer / Indukti-
onsheizer geheizt, durch Beschuss mit Elektronen (electron beam physical vapor deposition;
EBPVD) oder mit Laserstrahlung (pulsed laser deposition; PLD) thermisch angeregt und in
die Dampfphase überführt wird. Eine weitere Variante ist die Zerstäubung, bei der durch
Ionenbeschuss Atome aus der Oberfläche des beschossenen Materials herausgeschlagen
werden. Als plasmagestütztes Verfahren ist die Kathodenzerstäubung eine weit verbreitete
Methode der Dünnschichtherstellung. Diese Methode stellt die Basis für diese Arbeit dar
und wird im nachfolgenden Abschnitt 1.1 eingehend erläutert. Die Anforderungen an die
Prozesskomponenten werden im Abschnitt 1.2 aufgeführt.
1.1 Die Kathodenzerstäubung
Bei einem Zerstäubungsvorgang werden mittels energetischen Ionenbeschusses Atome aus
einer Festkörperoberfläche herausgeschlagen. Diese können auf den umgebenden Ober-
flächen kondensieren. Die durch Partikelbombardement induzierten Kollisionsprozesse mit
Sublimationswirkung des Beschichtungsmaterials werden allgemein als „Sputtern“ bezeich-
net (engl. to sputter = zerstäuben). Abbildung 1.1 zeigt schematisch den Sputtervorgang, bei
dem das einfallende Ion entweder direkt oder über Kollisionskaskaden Atome aus der Target-
oberfläche herausschlägt. Zum Teil werden die Ionen in die Targetmatrix implantiert oder
auch an der Oberfläche reflektiert. Im Kollisionsprozess kommt es auch zu Sekundärelektro-
nenemissionen, welche einen erheblichen Beitrag zur Selbsterhaltung des Sputterprozesses
liefern. Das Beschichtungsmaterial liegt als Bulk-Material vor und wird aufgrund seiner
Zielscheiben-Funktion im Prozess üblicherweise „Target“ genannt. Bei der Kathodenzer-
stäubung dient das Target gleichzeitig als Kathode, um in seinem elektrischen Feld Ionen
aus einer Gasatmosphäre direkt auf die Targetoberfläche zu beschleunigen. Dies beschreibt
das Diodensputtern und wird im Abschnitt 1.1.1 weiter erläutert. Die wesentlichen Vorteile
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Abbildung 1.1: Prinzip der Kathodenzerstäubung: Durch direkt Kollision oder in Folge von Kolli-
sionskaskaden können Atome aus der Targetoberfläche herausgelöst werden.
der Kathodenzerstäubung liegen in der Skalierbarkeit der homogenen Beschichtung von
kleinsten bis hin zu großen Substratoberflächen von mehreren m2 und in der fast uneinge-
schränkten Wahlmöglichkeit an Substrat- und Beschichtungsmaterialien. Eine Verstärkung
des Sputterprozesses kann durch Anlegen eines Magnetfeldes erzielt werden und wird im
Abschnitt 1.1.2 vorgestellt.
1.1.1 Das Diodensputtern
Das Diodensputtern stellt die einfachste Konfiguration der Kathodenzerstäubung dar. Target
und Substrat bilden zwei planare Elektroden, zwischen denen eine Gleichspannung von
bis zu mehreren kV angelegt wird. Das Diodensputtern erfolgt in einer Gasatmosphäre. In
dieser finden sich durch Wechselwirkungen, beispielsweise mit der natürlichen Höhenstrah-
lung, einige ionisierte Gasteilchen. Diese werden im elektrischen Feld zur negativ geladenen
Elektrode (Target) beschleunigt und es kommt durch die Kollisionsprozesse mit dem Tar-
getmaterial zum Sputtervorgang (Kathodenzerstäubung). Um eine chemische Reaktion der
Ionen mit dem Targetmaterial zu vermeiden, wird in der Regel ein reaktionsträges Gas einge-
setzt, ein sogenanntes Inertgas wie beispielsweise Argon.
Durch direkten Impulsübertrag oder über Kollisionskaskaden mit ausreichender Energie
werden Atome aus dem Verbund der Targetoberfläche gelöst. Die Sputterausbeute (Anzahl
der gesputterten Teilchen pro auftreffendes Ion) ist abhängig von der kinetischen Energie
der eintreffenden Ionen, dem Masseverhältnis der teilnehmenden Kollisionspartner und der
Bindungsenergie der Oberflächenatome, die materialabhängig typischerweise bei 5-40 eV
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Abbildung 1.2: Das Gesetz von Paschen zeigt empirisch den Zusammenhang von Zündspannung
und dem Produkt aus Gasdruck und Elektrodenabstand. Für ein ideales p ·d-Verhältnis findet sich
ein Minimum in der erforderlichen Durchschlagspannung.
liegt [22]. Der Großteil der kinetischen Energie geht allerdings durch Wärmeeintrag ins Target
verloren, weshalb in der Regel eine Targetkühlung notwendig ist [23]. Bei dem Sputtervorgang
werden auch Sekundärelektronen aus der Targetoberfläche herausgelöst, die für eine weitere
Ionisierung des Inertgases sorgen. Dadurch bildet sich eine Glimmentladung, deren Träger
Elektronen und Sputtergasionen sind.
Eine selbstständige Gasentladung stellt sich dann ein, wenn sich ein Gleichgewicht für die
Generierung neuer Ionen und Sekundärelektronen einstellt. Das Gesetz von Paschen gibt
einen empirischen Zusammenhang für die Selbsterhaltung einer Entladungsspannung. [24]
V = B ·pd
l n(A ·pd)− ln[ln(1+γ−1e )]
mit (pd)min =
e · ln(1+γ−1e )
A
(1.1)
Die für eine selbstständige Entladung benötigte elektrische Spannung V ist abhängig von
dem Produkt aus Druck p und Elektrodenabstand d , vom Sekundärelektronenkoeffizienten
γe des Targets und von den gasartabhängigen Konstanten A und B . Abbildung 1.2 zeigt
den qualitativen Verlauf der benötigten Entladespannung. Bei kleinem Produkt p ·d wird
eine sehr hohe Entladespannung benötigt, da hier aufgrund der großen freien Weglänge
zwischen zwei Stößen eine zu geringe Ionisationswahrscheinlichkeit auftritt und/oder der
Elektrodenabstand zu klein ist. Mit zunehmendem Druck erhöht sich die Stoßwahrschein-
lichkeit und die Entladespannung sinkt. Bei weiterer Druckzunahme hingegen steigt die
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erforderliche Elektrodenspannung wieder, da die freie Weglänge so klein wird, dass zwischen
den Kollisionen zu wenig Zeit verbleibt für eine Beschleunigung auf eine für eine Ionisierung
erforderliche hohe kinetische Energie (vgl. Formel 1.1). [25]
Das Glimmentladungsverhalten einer Diodenkonfiguration ist schematisch in Abb. 1.3
gezeigt. Von der Kathode aus beginnt der Kathodendunkelraum mit dem fast vollständigen
Potenzialgefälle bis zur negativen Glimmentladung, in der zur Kathodenseite hin die Ladungs-
trägerdichten (Elektronen und Ionen) am höchsten sind. Hier wird bei Sputterprozessen das
charakteristische Leuchten wahrgenommen. Dahinter folgt der Faraday-Dunkelraum, in dem
sich elektrisches Feld und Ladungsträgerkonzentrationen stabilisieren und in die positive
Säule der Glimmentladung übergehen. In Sputterprozessen hingegen bildet sich die positi-
ve Säule aufgrund zu geringer Elektrodenabstände nicht aus, wie sie sonst beispiels-weise
in Leuchtstoffröhren vorkommt. Der Potenzialverlauf in einer Diodenkonfiguration eines
Sputterprozesses lässt sich somit in drei Bereiche aufteilen, auf die im Folgenden detaillierter
eingegangen wird. [23]
Innerhalb des Kathodendunkelraums finden nur wenige Stoßionisationen von Elektronen
mit Atomen statt, da hier die Elektronen noch keine ausreichend hohe kinetische Energie für
eine Stoßanregung besitzen. So kommt es hier zu entsprechend weniger stoßinduzierten Pho-
tonenemissionen und diese Zone erscheint daher dunkel. Der Kathodendunkelraum stellt die
Übergangszone zwischen dem negativen Potenzial des Targets (Kathode) und dem positiven
Plasmapotenzial dar. Die positive Raumladung schirmt das negative Potenzial effektiv ab,
so dass im Zwischenraum die komplette Targetspannung abfällt. Bei dieser Abschirmung
nimmt das Potenzial exponentiell ab. Die charakteristische Länge für den exponentiellen
Abfall des Potenzials auf den e-ten Teil wird mit der Debye-Länge λD beschrieben [22]. In
diesem kurzen Potenzialgefälle werden die Ionen zur Kathode und Sekundärelektronen zur
Entladungszone hin beschleunigt. Die Ionen können schon vorab mit elektrisch neutralen
Stoßpartnern kollidieren und somit weitere Ionen und Elektronen generieren oder einen La-
dungsaustausch erfahren. Dies hat einen Energieverlust zur Folge, so dass die Ionen in einer
breiteren Energieverteilung auf die Targetoberfläche treffen. Die Ausdehnung des Dunkel-
raums ist allerdings nicht nur durch den statischen Coulombbeitrag der Debye-Abschirmung
gegeben, sondern auch durch dynamische Prozesse der Coulombwechselwirkungen bei
der Generierung der Sekundärelektronen aus der Targetoberfläche und der Ionen in der
Entladungszone, so dass ein breiterer Dunkelraum zu erwarten ist. [23]
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Abbildung 1.3: Schematischer Verlauf einer Glimmentladung: An der Kathode bildet sich ein
Kathodendunkelraum aus, in dem das gesamte Potenzial abfällt. Dahinter bildet sich die negative
Glimmentladung, in der sich die höchste Ionen- und Elektronendichte befindet und in der die
hauptsächlich durch Stoßanregung der Ionen wahrgenommene Lumineszenz stattfindet. Im Faraday-
Dunkelraum stabilisiert sich das Feld, so dass sich dahinter die positive Säule der Glimmentladung
ausbildet. In Sputterprozessen tritt die positive Säule aufgrund zu geringer Elektrodenabstände nicht
auf.
Der zweite Bereich mit der negativen Glimmentladung ist die leuchtende Region der
Diodensputterkonfiguration, welche häufig als Plasma bezeichnet wird. Die am Target ge-
nerierten Sekundärelektronen durchqueren kollisionsarm den Kathodendunkelraum und
wechselwirken mit den Sputtergasatomen in der Glimmregion. Durch Stoßanregung der Sput-
tergasatome und -ionen kommt das charakteristische Leuchten zustande. Der Ionisationsbei-
trag der Sekundärelektronen ist jedoch relativ klein am Gesamtbetrag zur Aufrechterhaltung
der Entladung. Einen größeren Beitrag liefern thermische Elektronen in der Glimmregion
mit Energien im Bereich der Ionisierungsenergie. Damit können diese Elektronen zwar die
Potenzialberge aus der Glimmregion heraus nur schwer überwinden und haben zudem einen
geringeren Wirkungsquerschnitt, verweilen allerdings länger in der Entladungszone und
erhöhen damit die Ionisationsrate. An diesem Punkt greift die Magnetfeldunterstützung an,
die im nachfolgenden Abschnitt vorgestellt wird.
Die dritte Region stellt hier den Faraday-Dunkelraum bzw. bei der Sputterkonfiguration
den Anodendunkelraum dar. Beim Sputterprozess ist die Anode durch geerdete, elektrisch
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leitfähige Komponenten realisiert. Damit liegt es einige eV unter dem Plasmapotenzial und
analog zum Kathodendunkelraum bildet sich hier ebenfalls ein Dunkelraum aus.
Mit diesem DC-Verfahren lassen sich im Allgemeinen nur metallische Targets sputtern, da
bei nicht-leitfähigen Targets eine Ionen-induzierte Aufladung nicht abgeführt werden kann
und sich eine prozessstörende Coulombabschirmung aufbaut. Unter Umständen kommt es
mit der Ladungsträgeransammlung zu einem elektrischen Durchbruch, bei dem das Target
zerstört werden kann. Eine Alternative für das Sputtern von keramischen Targets bietet sich
beispielsweise mit dem RF-Sputtern1 (engl. radio frequency sputtering) an, bei dem durch
Anlegen eines hochfrequenten Wechselfeldes eine zu hohe elektrische Aufladung des Targets
vermieden wird. Nachteilig sind u. a. die damit verbundene verringerte Beschichtungsra-
te, der technisch hohe Aufwand für die RF-Erzeugung und Verluste bei der großflächigen
Homogenität.
1.1.2 Die Zerstäubung mit Magnetfeldunterstützung
Werden hinter der Halteplatte des Targets Magnete derart angebracht, dass parallel zur
Oberfläche des Targets ein geschlossener magnetischer Feldlinienverlauf besteht, kann der
Sputterprozess signifikant verstärkt werden. Die im Sputterprozess emittierten Sekundärelek-
tronen werden durch die im magnetischen Feld wirkenden Lorentzkräfte auf Zykloidenbah-
nen gelenkt. Dadurch erhöht sich die mittlere Weglänge und Verweildauer der Elektronen in
der Entladungszone. Dies resultiert in einer erhöhten Elektronendichte nahe der Targetober-
fläche und führt wiederum zu einer höheren Ionisierungswahrscheinlichkeit des Inertgases.
Die höchsten Elektronen- und Ionisierungsdichten finden sich an denjenigen Stellen, an de-
nen das Magnetfeld parallel zur Targetoberfläche verläuft. Damit erhöht sich die Sputterrate
insbesondere in diesen Bereichen, so dass sich hier ein Erosions- bzw. Sputtergraben ausbil-
det. Zudem verringert sich mit der Verwendung einer Magnetronquelle die Plasmaimpedanz
deutlich, so dass ein Betrieb bereits bei geringeren Spannungen und Prozessdrücken möglich
ist. Damit durchlaufen die Elektronen einen über den Bindungsenergien (Eb ≈ 10-20 eV [22])
bis zu einer Größenordnung höher liegenden Energiebereich, in dem idealerweise der größte
Wirkungsquerschnitt für die Stoßionisation mit den Sputtergasatomen besteht [23].
Die Abbildung 1.4 zeigt qualitativ den Ionisations-Wirkungsquerschnitt von Argon (1.
Ionisierungsenergie 15,8 eV [26]) als Funktion von der Elektronen-Energie. Die größte Ionisie-
1Hochfrequenz-Sputtern: Im Wechselfeld werden verstärkt Elektronen in beide Richtungen beschleunigt und
erhöhen damit die Ionisierungsrate, so dass geringere Prozessdrücke möglich sind und damit ein zum
DC-Sputterverfahren abweichendes Wachstumsverhalten der Schichten erlaubt. Eine überlagerte negative
Offsetspannung beschleunigt die Ionen auf das Target für den Sputterprozess.
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Abbildung 1.4: Der qualitative Verlauf des Wirkungsquerschnittes von Argon in Abhängigkeit von
der Energie der Elektronen zeigt, dass mit der verringerten Betriebsspannung beim Sputtern mit
Magnetfeldunterstützung sich die Ionisierungswahrscheinlichkeit bereits aufgrund höherer Wirkungs-
querschnitte verbessert.
rungswahrscheinlichkeit liegt hier etwa bei dem dreifachen der ersten Ionisierungsenergie
von Argon. Zu noch höheren Energien nimmt der Wirkungsquerschnitt wieder ab. Diese
magnetfeldunterstützte Kathodenzerstäubung wird „Magnetronsputtern“ genannt.
Abbildung 1.5 zeigt verschiedene Bauformen der Magnetron-Sputterkathoden. Die Ma-
gnetfeldunterstützung erfolgt durch Permanentmagnete unterhalb des Targets. Das kreis-
runde Planartarget findet häufig Anwendung in kleineren Beschichtungssystemen, bei-
spielsweise in Forschungslaboren und in der Halbleiterindustrie. Für Beschichtungen in
Inline-Systemen (z. B. für großflächige Glasbeschichtungen) wurden lange Planarkathoden
entwickelt. Nachteilig bei den Planarkathoden ist der inhomogene Materialabtrag mit der
Ausbildung des Sputtergrabens, der zu einer ineffizienten Materialausnutzung führt (typi-
scherweise 25-30 % [21]) und damit einen erheblichen Kostenfaktor darstellt. In Abb. 1.6 ist
das Erosionsprofil am Beispiel eines runden Planartargets gezeigt. Mit der Tiefe des Erosions-
grabens verändert sich zudem das Abscheideprofil. Daher wurde die Drehkathode entwickelt,
bei der im Inneren ein stationäres Magnetron platziert ist und das Target kontinuierlich
durch die Erosionszonen rotiert. Damit ist ein gleichmäßiger Materialabtrag und somit eine
bessere Materialausnutzung von bis zu 90 % möglich [27].
14
1.1 Die Kathodenzerstäubung
Abbildung 1.5: Gängige Kathodendesigns für die Kathodenzerstäubung mit Magnetfeldunterstützung
durch Permanentmagnete auf der Rückseite des Targets. Das kreisrunde Planartarget findet in der
Regel Anwendung in klein dimensionierten Beschichtungsprozessen. In Inline-Systemen werden für
eine homogene Beschichtung längliche Sputterquellen verwendet, wobei rotierende Kathoden einen
effizienteren Materialabtrag ermöglichen.
Abbildung 1.6: Das linksseitige Bild zeigt ein rundes Planartarget mit dem typischen radialsym-
metrischen Sputtergraben. Die rechte Grafik gibt schematisch das entsprechende, gaussförmige
Erosionsprofil wieder.
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1.2 Anforderungen an die Prozesskomponenten
Zu Beginn des Kapitels wurde erwähnt, dass es sich bei den hier vorgestellten Beschichtungs-
verfahren um Vakuumprozesse handelt. Es soll im Folgenden kurz erläutert werden, warum
ein Vakuum für den Beschichtungsprozess erforderlich ist. Eine Definition von Vakuum ist
mit der DIN 28400 gegeben, damit ergeben sich folgende Einstufungen:
Bezeichnung Druck (mbar)
Grobvakuum 1 - 1000
Feinvakuum 10−3 - 1
Hochvakuum (HV) 10−6 - 10−3
Ultravakuum (UV) 10−9 - 10−6
Ultrahochvakuum (UHV) < 10−9
Tabelle 1.1: Druckbereich-Einstufung des Vakuums nach DIN 28400 [28]
Im Beschichtungsprozess sind Reaktionen zwischen dem gesputterten Material und Rest-
gasen neben dem Prozessgas unerwünscht, so dass bereits wegen der Reinheitsanforderung
an die abgeschiedene Schicht die Prozesskammer vorab auf gutes Hochvakuum oder besser
evakuiert werden muss, bevor das Prozessgas eingelassen wird. Neben der atmosphärischen
Reinheit hat auch die Teilchendichte der Sputtergasatmosphäre Einfluss auf den Beschich-
tungsprozess. Mit Gleichung 1.2 lässt sich die Teilchendichte n aus dem Gasdruck p bei einer
bestimmten Energie, dem Produkt aus der Boltzmannkonstante kB und der Temperatur T ,
bestimmen.
n = p
kB T
(1.2)
Ein Gasdruck beispielsweise im Bereich von Feinvakuum mit einem Millibar weist eine
Teilchendichte von 1016 1/cm3 auf. Selbst bei einem Basisdruck im Bereich von 10−6 mbar
findet sich unter Normbedingungen noch immer eine Teilchendichte von 1010 1/cm3. Für
eine effiziente Beschichtungsrate müssen im Prozess die gesputterten Atome möglichst
kollisionsarm durch die Sputtergasatmosphäre hindurch fliegen. D. h., für eine mittlere
Streulänge der gesputterten Atome in der Größenordnung des Abstands Target-Substrat ist
der Prozessdruck entsprechend gering und die Partikel besitzen eine höhere Energie beim
Auftreffen auf das Substrat. Damit lassen sich deutliche Unterschiede im Aufwachsverhalten
der Schicht (z. B. Porosität, Kristallinität) erreichen. Die Streulänge λ kann über die Idealgas-
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Gleichung 1.3 mit dem Wirkungsquerschnitt σ, einem Maß für die Wahrscheinlichkeit eines
Stoßprozesses, berechnet werden.
λ = 1
n ·σ (1.3)
Somit ist λ proportional zu 1/p. Für einen typischen Prozessdruck von 1 Pa ergibt sich
mit Argon als Prozessgas eine mittlere Streulänge von 0,64 cm [29]. Üblicherweise liegt der
Target-Substrat-Abstand bei wenigen Zentimetern. Zudem befindet sich der Prozess in einem
Druckbereich mit moderater Zündspannung für den plasmagestützten Sputterprozess (vgl.
Abb. 1.2). Eine detailliertere Beschreibung des Restgaseinflusses in Beschichtungsprozessen
ist beispielsweise in den Referenzen [21] und [30] zu finden.
1.2.1 Prozesskammer
Für hochreine Beschichtungsprozesse ist eine mindestens hochvakuumtaugliche Kammer
erforderlich. Je nach Größe und Prozess müssen geeignete Kammermaterialien verwendet
werden. In der Regel kommen korrosionsbeständige Edelstahlsorten zum Einsatz. Mit der
Größe der Anlage wächst auch die Stabilitätsanforderung, da bei einem Unterdruck von
einem Bar sich die auf die Gesamtoberfläche der Kammer wirkende Gewichtskraft auf meh-
rere Tonnen summiert. Um beim Abpumpen der Prozesskammer möglichst schnell den
gewünschten Basisdruck zu erreichen, muss diese sauber sein. Öl und Fett an Schrauben und
Dichtungen, Reaktionsprodukte von Prozessen oder kondensierte Dämpfe, hier vor allem
Wasser, sind typische Verunreinigungen die zu langen Abpumpzeiten führen. Mit innensei-
tig größerer Kammeroberfläche erhöht sich das Ausgaspotenzial. Da Schichtablagerungen
diese Oberfläche weiter vergrößern, muss die Kammer regelmäßig gereinigt werden. Zudem
haben abblätternde Metallflitter Kurzschlusspotenzial an den Kathoden und können sich
unerwünschterweise auf den zu beschichtenden Substraten absetzen. Der Einsatz von her-
ausnehmbaren Blenden und Abschirmblechen vereinfacht die Reinigungsprozedur.
Durchführungen werden mit Gummi- oder Metalldichtungen versehen, um das Einströ-
men von Luft ins Vakuum zu unterbinden. Die meist schnell lösbare Verbindung oder Durch-
führung mit Gummidichtung (DN ISO KF) wird in der Regel bei Anforderungen mit Drücken
bis ins Hochvakuum verwendet. Eine verbleibende vergleichsweise hohe Leckrate bietet
keine ausreichende Dichtigkeit für UHV-Anwendungen. Hier besteht der Vorteil von Metall-
dichtungen, bei denen ein Metallring zwischen zwei konzentrisch umlaufenden Schneid-
kanten der Flansche2 eingesetzt wird. Durch entsprechend hohen Anpressdruck schneiden
sich die Kanten in das Metall, dieses umfließt unter dem lokal hohen Druck die Kanten und
2Bezeichnung für die lösbare, genormte Verbindung von Vakuumkomponenten
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ermöglicht damit eine höchstmögliche Dichtigkeit. Dieses Dichtungssystem ist die soge-
nannte Conflat-Dichtung (DN ISO CF); in der Regel werden Metallringe aus Kupfer eingesetzt.
Für den Pumpvorgang kommen je nach Vakuumanforderung unterschiedliche Techniken
zum Einsatz. Aufgrund immer vorhandener, noch so kleiner Lecks muss ein Pumpsystem an
einem evakuierten System stetig laufen und die Pumpleistung muss den entsprechenden
Anforderungen genügen. Der erreichbare Basisdruck pBasis ist definiert durch
pBasis = QT
S
mit
1
S
= 1
SPump
+ 1
C
. (1.4)
Die Restgasmenge QT setzt sich zusammen aus den realen Lecks der Kammer, den ver-
bliebenen Gasteilchen, welche von der Pumpe noch nicht erfasst wurden, und aus dem
Ausgasen der inneren Kammeroberfläche. Die Pumpgeschwindigkeit S umfasst die geräteab-
hängige Pumpleistung SPump sowie einen geometrischen Einfluss der Kammer, der durch
den Strömungsleitwert C beschrieben wird. [30, 31] Eine gute Übersicht möglicher Pump-
und Druckmesssysteme ist in Referenz [29] gegeben; daher soll hier nicht weiter darauf
eingegangen werden.
1.2.2 Prozessgas, Target und Substrat
Für die entsprechende Reinheitsanforderung an die Schicht müssen Target sowie die ein-
geführten Prozessgase ebenfalls von höchstmöglicher Reinheit sein. Bei den Prozessgasen
wird in der Regel auf einen Reinheitsgrad von 99,999 Vol.-% (5N) zurückgegriffen. Das stan-
dardmäßig verwendete Prozessgas ist das Edelgas Argon. Die schwereren Edelgase Krypton
und Xenon weisen zwar geringfügig höhere Sputterkoeffizienten auf [22], allerdings ist Argon
mit seinem größeren Anteil von 0,934 Vol.-% in der Luft die kostengünstigere Variante (Kr:
1 ·10−4 Vol.-%, Xe: 9 ·10−6 Vol.-%). [32]
Targets sind häufig mit einer Reinheit von 99,98 Gew.-% und besser erhältlich. Im Sput-
terprozess wird im Target viel Energie in Wärme umgesetzt, so dass für den Betrieb eine
ausreichende Kühlung des Targets erforderlich ist. Dafür wird das Target entweder auf eine
Kühlplatte geschraubt oder gebondet3, wobei die Kühlplatte wiederum üblicherweise was-
sergekühlt wird.
3Bonden bezeichnet hierbei ein Aufkleben des Targets auf eine Trägerplatte. Üblicherweise werden Target und
Trägerplatte auf die Schmelztemperatur eines Bondlots aus einer Indium-Zinn-Legierung gebracht, das Lot
gleichmäßig dünn aufgetragen und anschließend beide Komponenten zusammengepresst und abgekühlt.
Diese metallische Verbindung ermöglicht eine effiziente Kühlung des Targets.
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1.2 Anforderungen an die Prozesskomponenten
Die Wahl des Substrates ist abhängig von dem gewünschten Aufwachsverhalten der Schicht
und den nach der Beschichtung durchzuführenden Analysen und Charakterisierungen. Po-
lierte Silizium-Substrate zeichnen sich beispielsweise durch sehr geringe Oberflächenrau-
igkeiten aus, die bei der Schichtdickenbestimmung mittels XRR (siehe Kapitel 4.1.2) vor-
teilhaft sein können. Dotierte und somit leitfähige Si-Substrate werden auch bei weiteren
Analysemethoden bevorzugt, um die bei der Messung induzierten elektrischen Ladungen
abführen zu können (z. B. für Messungen der Austrittsarbeit). Quarzglas ist neben einer ho-
hen thermischen Stabilität auch besonders geeignet für optische Messungen im UV-Bereich,
da Standardgläser hier aufgrund bestimmter Verunreinigungen das Licht absorbieren. Für
Anwendungen mit weniger hohen Anforderungen werden üblicherweise kostengünstigere
Objektträgergläser oder Deckgläser aus reinweißem Glas verwendet. Auch für das Substrat
ist eine entsprechende Oberflächenreinheit erforderlich, um Einflüsse auf die aufwachsende
Schicht und ihre Eigenschaften zu minimieren.
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KAPITEL 2
Die Prozessdynamik des Sputterns
Dieses Kapitel befasst sich mit den Eigenschaften und den Kenngrößen eines Sputterprozes-
ses sowie seiner Dynamik. Letzteres umfasst die direkten und indirekten Prozesseinflüsse
bei Änderung gewisser Prozessparameter. Im Fokus steht hierbei insbesondere das reaktive
Sputtern, bei dem durch Zuführen eines Reaktivgases wie beispielsweise Sauerstoff oder
Stickstoff zu der Sputtergasatmosphäre entsprechende Reaktionsprodukte gesputtert und
abgeschieden werden. Damit ist für den DC-Sputterprozess die Verwendung metallischer
Targets weiterhin möglich und es können oxidische Dünnschichten hergestellt werden. Die
Prozesseigenschaften werden hier in der Regel über den Reaktivgasfluss gesteuert. Insbe-
sondere der Einsatz von Sauerstoff als Reaktivgas führt bei den üblicherweise verwendeten
Targetmaterialien zu signifikanten Auswirkungen auf den Sputter- und Beschichtungspro-
zess. Abbildung 2.1 zeigt ein Beispiel der Dynamik des reaktiven Sputterns von Aluminium.
Wird der Sauerstoffpartialdruck als Funktion des Reaktivgasflusses aufgetragen, ergibt sich
das für das reaktive Sputtern charakteristische Hystereseverhalten. Bei kleinem Reaktivgas-
fluss befindet sich der Sputterprozess noch im sogenannten metallischen Modus, in dem
das gesputterte Material bei oder nach der Abscheidung auf die dem Prozess umgebenden
Oberflächen einen Großteil des Reaktivgases gettert, also chemisch reagiert. Bei den kon-
kurrierenden Prozessen der Oxidation der Oberflächen, dem metallischen Sputtern vom
Target, sowie der metallischen Abscheidung auf die den Prozess umgebenden Oberflächen
dominiert im metallischen Modus noch der metallische Beitrag, da der Sauerstoffgehalt
noch zu gering ist für eine vollständige Oxidation aller Oberflächen. Wird der Reaktivgasfluss
erhöht, gewinnt der oxidische Beitrag immer mehr Anteile am Prozess. Am Punkt A kippt der
Prozess vollständig mit einem abrupten Übergang zu Punkt B in den sogenannten oxidischen
Modus.
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Abbildung 2.1: Die Prozessdynamik des reaktiven Sputterns am Beispiel einer Targetcharakteristik
von Aluminium. Das Verhalten des O2-Partialdrucks in Abhängigkeit vom O2-Gasfluss reflektiert den
Sauerstoffverbrauch im Prozess. Die Punkte A-B-C-D definieren das Hysteresefenster.
Hier wird nun vollständig stöchiometrisches Metalloxid gesputtert. Der Sprung erklärt sich
durch das Erreichen einer völlig stöchiometrischen Metalloxidverbindung und einer damit
einhergehenden drastischen Abnahme in der Sputterrate, die die folgende Ursache hat: (i)
Die Sputterausbeute des Metalls verringert sich mit der Oxidbildung auf der Targetoberfläche
und (ii) Oxidverbindungen weisen einen höheren Sekundärelektronenkoeffizienten auf, so
dass die Energie der einfallenden Ionen größtenteils für das Aufbrechen der Verbindung und
für die Generierung von Sekundärelektronen aufgebraucht wird [33]. Zudem sind die Ober-
flächen mit dem Oxid gesättigt, so dass eine weitere Erhöhung des Sauerstoffflusses lediglich
den Partialdruck erhöht. Wird nun der Reaktivgasfluss verringert, so verbleibt der Prozess
noch über den ersten Übergang A-B hinaus im oxidischen Modus, da eine Getterwirkung der
mit Sauerstoff gesättigten Oberflächen noch ausbleibt. Am Punkt C allerdings reicht der Sau-
erstoffgehalt für vollständig oxidisches Sputtern nicht mehr aus und der Prozess fällt zurück
zu Punkt D in den metallischen Modus. Der Reaktivgasfluss-Überlapp des metallischen und
oxidischen Modus zeichnet sich durch die Punkte A-B-C-D aus und beschreibt damit das
sogenannte Hysteresefenster. Arbeitspunkte im Hysteresefenster zeichnen sich zwar durch
vergleichsweise hohe Sputterraten aus. Diese Arbeitspunkte sind allerdings auch begleitet
von Prozessinstabilitäten und unter Umständen einer substöchiometrischen Abscheidung
auf das Substrat [34].
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Im folgenden Abschnitt 2.1 sollen zunächst die typischen Kenngrößen eines Sputterprozes-
ses aufgeführt werden. Ein tiefergehendes Verständnis für die Dynamik des reaktiven Sput-
terprozesses erfolgt mit der Modellierung des Prozesses durch das sogenannte Berg-Modell.
Dieses wird in Abschnitt 2.2 mit einer anschließenden, kurzen Einführung zu Modeller-
weiterungen näher erläutert.
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2.1 Die Kenngrößen eines Sputterprozesses
Die Sputterdeposition als Beschichtungsmethode ermöglicht ein großes Prozessfenster, in
dem die Eigenschaften der Schicht durch Veränderung spezifischer Prozessparameter er-
heblich beeinflusst werden können. Die typischen Kenngrößen eines Sputterprozesses sind
folgende:
2.1.1 Basisdruck und Prozessdruck
Nach dem Evakuierungsprozess zeigt der Basisdruck den Druck der Restgasatmosphäre in
der Kammer an und stellt damit die Ausgangssituation für den Beschichtungsprozess dar.
Hat der Basisdruck einen Sollwert nicht erreicht, so kann eine Undichtigkeit an der Anlage
vorliegen. Eine höhere Konzentration an Restgasen kann den Beschichtungsprozess negativ
beeinflussen. Abhängig von der Kammerausführung liegt der Basisdruck üblicherweise
im Hochvakuum oder besser. Nach Erreichen des erforderlichen Basisdrucks werden über
kalibrierte Lecks, den Gasflussreglern (engl. mass flow controller, MFC), die Prozessgase
kontrolliert in das Kammerinnere eingelassen und so der gewünschte Prozessdruck reguliert.
Für Sputterprozesse werden Drücke im Bereich des Feinvakuums gefahren, bei Laboranlagen
typischerweise bei 10−3 bis 10−2 mbar (0,1 bis 1 Pa). Mit dem Prozessdruck ist die mittlere
freie Weglänge der gesputterten Teilchen (λ∝ 1/p, siehe Abschnitt 1.2) bestimmt. Darüber
bestimmt sich auch ihre kinetische Energie, mit der sie auf das Substrat treffen und Einfluss
nehmen können auf das Kondensations- und Nukleationsverhalten der aufwachsenden
Schicht, das zusätzlich optional durch Regelung der Substrattemperatur kontrolliert werden
kann.
2.1.2 Gasfluss und Partialdruck
Eine Beschreibung der Gasatmosphäre erfolgt in der Regel neben dem Prozessdruck durch
die Angabe des Gasflusses. Die strömende Gasmenge (Teilchenzahl bzw. Gasmasse) pro
Zeiteinheit wird in der Einheit Standardkubikzentimeter pro Minute angegeben, welches ein
Gasvolumen von 1 cm3 unter physikalischen Normbedingungen nach DIN 1343 definiert [35].
Wird der Prozessgasatmosphäre ein reaktives Gas wie beispielsweise Sauerstoff beigefügt,
so ist neben dem entsprechenden Gasfluss auch der Partialdruck des Reaktivgases eine
wichtige Kenngröße. An ihm lassen sich Änderungen im prozessbedingten Verbrauch direkt
erkennen.
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2.1.3 Pumpgeschwindigkeit
Das Saugvermögen der Pumpe kann ebenfalls ein Parameter in Beschichtungsprozessen
mit einer Mischgasatmosphäre darstellen. Je nach verwendeter Pumptechnik kann sich
das spezifische Saugvermögen für die einzelnen Gasspezies unterscheiden. Insbesondere
bei Reaktivgasprozessen kann mit Veränderung der Pumpgeschwindigkeit Einfluss auf die
Prozesscharakteristik genommen werden. Näheres dazu folgt in Abschnitt 2.2.2.
2.1.4 Targetspannung, Targetstrom und Sputterleistung
Die am Target angelegte, negative Targetspannung bestimmt die Energie, mit der die Ar+-
Ionen auf die Targetoberfläche treffen. Sie wird entweder direkt als Sollwert vorgegeben oder
ist eine prozessabhängige Größe, wenn der Entladestrom am Target (Targetstrom) oder die
Sputterleistung als Kontrollparameter verwendet werden. Mit der kinetischen Energie der
Inertgasionen bestimmt sich aufgrund energieabhängiger Streuquerschnitte die materialspe-
zifische Sputterausbeute, die zudem noch vom Einschlagswinkel der Ionen abhängt [22]. Bei
senkrechtem Einfall und einer Targetspannung von 300 V werden bei typischen Metalltargets
Sputterausbeuten von 0,2 bis 0,8 Atomen pro eintreffendem Ar+-Ion erzielt [36].
Der Targetstrom setzt sich zusammen aus der Stromdichte der bewegten Ladungsträger
vom Plasma zum Target Ji durch positiv geladene Ionen und den Sekundärelektronen Je , die
vom Target zum Plasma wandern. Die Anzahl der herausgelösten Sekundärelektronen pro
einfallendem Ion wird mit dem Sekundärelektronenemissionskoeffizienten γ beschrieben,
so dass für die Gesamtstromdichte J gilt:
J = Ji + Je = Ji (1+γ) . (2.1)
Die Einflüsse auf den Targetstrom sind vielfältig und es ergibt sich ein komplexer Strom-
Spannungs-Zusammenhang. In [37] wird eine verallgemeinerte Beschreibung der Strom-
Spannungs-Charakteristik für den Zusammenhang zwischen der Gesamtstromdichte und
der Targetspannung für beliebige Sputtersysteme hergeleitet. Darin fließen noch weitere Grö-
ßen wie beispielsweise der Druck, der Sekundärelektronenemissionskoeffizient, die Masse
der Sputtergasionen, ihre mittlere freie Weglänge, sowie die Ausdehnung des Kathodendun-
kelraumes ein. Dabei wird insbesondere die Elektronen-Paarerzeugung durch Stoßionisation
im Dunkelraum berücksichtigt, welche beim Magnetronsputtern aufgrund einer verringerten
Beweglichkeit der Elektronen im Potenzialgefälle der Kathode einen erheblichen Beitrag
zur Gesamtstromdichte leistet. Beim reaktiven Sputtern verkompliziert sich der aufgeführte
Strom-Spannungs-Zusammenhang durch die Beiträge des Bedeckungsgrades des Targets,
der Zusammensetzung der Gasatmosphäre, der Geometrie und dem Targetmaterial.
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Im Sputterprozess sind Einflüsse des Sputterabtrags auf die Plasmaimpedanz und somit
auf die Strom-Spannungs-Charakteristik zu berücksichtigen. Gesputtertes Material heizt
das Plasma durch Kollisionen mit dem Sputtergas in Targetnähe lokal auf. Infolge dessen
ergibt sich eine lokale Dichtereduktion, so dass bei konstantem Sputterstrom eine höhere
Targetspannung angelegt werden muss (erhöhte Plasmaimpedanz). Dieser Effekt ist abhän-
gig von der Sputterrate und von den verwendeten Gasarten aufgrund deren spezifischer
Wärmeleitfähigkeiten. [38]
2.1.5 Sekundärelektronenemission
Die mit der Targetspannung einhergehende Energieänderung der Ionen wirkt sich ebenfalls
auf den energieabhängigen Sekundärelektronenemissionskoeffizienten γ aus. Die Ionen-
induzierte Sekundärelektronenemission (engl. ion induced secondary electron emission,
ISEE) ist eine Folge von Coulombwechselwirkungen zwischen den Kernen und Elektronen
durch Mechanismen, die sich in die Kategorien kinetische Emission, Potenzialemission und
begleitende Emission durch Relaxation aufteilen lassen.
Bei der kinetischen Emission wird ein Elektron durch direkten Stoß und entsprechenden
Energieübertrag aus der Targetoberfläche herausgeschlagen [39]. Hierbei ist es erforderlich,
dass die resultierende Elektronenenergie die Austrittsarbeit übertrifft. Aufgrund der deutlich
größeren Masse der Ionen gegenüber der Elektronenmasse gibt es allerdings nur einen klei-
nen Energieübertrag. Der maximale Energieübertrag ∆E ist abhängig von der Masse M und
Geschwindigkeit v des Sputtergasions sowie der Masse me und der Fermigeschwindigkeit vF
des Elektrons:
∆E = 2me v(v + vF ) mit vmin =−vF
2
+
√
v2F
4
+ WA
2me
. (2.2)
Mit vmin als die benötigte Mindestgeschwindigkeit der Ionen, damit das Elektron die Austritt-
arbeit WA überwinden und somit die Targetoberfläche verlassen kann. Es zeigt sich, dass mit
den hier in Magnetronsputterprozessen verwendeten Targetspannungen von bis zu maximal
800 V der Beitrag für die kinetische Emission vernachlässigbar ist. [39]
Sputtergasionen besitzen beim Auftreffen auf die Targetoberfläche eine potentielle Ener-
gie, die der ersten Ionisationsenergie des neutralen Ar-Atoms (15,8 eV [26]) entspricht. Bei
der Potenzialemission tunnelt ein Elektron des Targetatoms durch eine Potenzialbarriere
zum Ar-Ion und neutralisiert dieses (vgl. Abb. 2.2). Infolge dessen füllt im Targetatom ein
energetisch höher liegendes Elektron die entstandene Lücke und gibt seine Energiedifferenz
strahlungslos an ein weiteres Elektron ab (Auger-Effekt). Ist der Energieübertrag groß genug
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Abbildung 2.2: Bei der Potenzialemission tunnelt ein Elektron aus dem Metall zum Ion und
neutralisiert dieses. Ein Elektron aus einem höheren Energieniveau füllt die entstandene Lücke. Dabei
gibt es seine überschüssige Energie W1 strahlungslos an ein weiteres Elektron des Leitungsbandes ab
(W1 =W2). Ist aufgenommene Energie größer als die Austrittsarbeit (W2 >WA), kann das Elektron
das Target mit einer verbleibenden (kinetischen) Energie Wkin verlassen. Für diesen Prozess muss
folglich Wpot > 2 ·WA sein. Nach [41].
(> WA), so kann das letztere Elektron das Target verlassen. Die überschüssige Energie ergibt
die kinetische Energie des Elektrons. Für die Potentialemission muss die Energie für die
Neutralisierung eines Ar-Ions mindestens der doppelten Austrittsarbeit der Metallelektronen
entsprechen (2 ·WA). [40]
Der dritte Mechanismus beschreibt die Emission von Elektronen aus angeregten Metall-
oxidverbindungen an der Targetoberfläche. Durch Kollision mit einem Sputtergasion kann
das Metalloxid in einen angeregten, anti-bindenden Zustand versetzt werden, wodurch
entweder das negativ geladene Sauerstoffatom die Targetoberfläche verlässt oder durch
Abgabe eines Elektrons wieder in einen bindenden Zustand zurückfällt. Die Emission des
Elektrons aus dem Target erfordert eine Mindestenergie, bei der die Energie eines freien
Elektrons der Energiedifferenz bzw. der Bandlücke zwischen angeregtem und neutralem
Zustand des Metalloxids entspricht. Dieser Emissionsmechanismus ist stark abhängig vom
Bedeckungsgrad des Targets und von der Targetspannung, so dass sich hieraus deutlich
unterschiedliche ISEE-Koeffizienten ergeben können. [40]
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2.1.6 Sputterausbeute und Beschichtungsrate
Die Sputterausbeute wird allgemein durch den Sputterkoeffizienten Y , die Anzahl gesput-
terter Targetatome pro einfallendem Ion, ausgedrückt. Dieser kann nach Mahan und Van-
tomme [42] mathematisch mittels linearer Kollisionstheorie beschrieben werden durch das
Produkt dreier Faktoren:
Y = E
Eav
· Rr
Rp
· 1
4
mit Eav =USB · ln
(
γE
USB
)
. (2.3)
Der Term E/Eav gibt die effektive Zahl der Rückstöße des einfallenden Ions mit der Energie
E und der mittleren Rückstoßenergie Eav an. Letzteres leitet sich aus einem komplexen
Zusammenhang von der Oberflächen-Bindungsenergie USB , der kinetischen Energie E der
Ionen und dem Masseverhältnis γ der Stoßpartner für den Impulsübertrag her. Der mitt-
lere Term gibt Auskunft über das Verhältnis der Tiefe Rr für Oberflächenatome mit einer
hohen Rückstoßwahrscheinlichkeit aus der Targetoberfläche heraus (Fluchttiefe) und der
Eindringtiefe Rp der Ionen ins Target. Hieraus versteht sich auch die deutliche Einschlags-
winkelabhängigkeit für die Herauslösewahrscheinlichkeit oberflächennaher Atome, die für
gängige Targetmaterialien ihr Maximum bei einem Einschlagswinkel um 60 ◦ zur Oberflä-
chennormalen ausbildet [43]. Rp definiert sich über die kinetische Energie des Projektils, dem
nuklearen Bremsvermögen im Target und dem direkten Masseverhältnis der Stoßpartner.
Der Faktor 1/4 erfasst den Anteil der Oberflächenatome, der durch die Kollisionskaskaden
einen ausreichend hohen Impulsübertrag in die richtige Richtung zum Verlassen der Target-
oberfläche erfährt. [22, 42, 44]
Über die Sputterausbeute definiert sich die Beschichtungsrate (abgeschiedene Schichtdi-
cke pro Zeiteinheit), üblicherweise auch Depositionsrate genannt. Diese skaliert näherungs-
weise mit dem Quadrat des inversen Abstandes zwischen Substrat und Sputterquelle. Damit
stellt der Target-Substrat-Abstand eine weitere Kenngröße des Sputterprozesses dar. Zudem
ist die Depositionsrate ein indirektes Maß für die Sputtereffizienz, da sich die Sputterausbeute
messtechnisch nicht direkt erfassen lässt.
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Abbildung 2.3: Modell der Sputterausbeute: Einfallende Ionen haben eine Eindringtiefe Rp , welche
sich über die kinetische Energie der Ionen E , dem nuklearen Bremsvermögen und dem Masseverhältnis
der Stoßpartner definiert. Die Wahrscheinlichkeit für das Herausschlagen von Targetatomen ist
allerdings nur bis zu einer Fluchttiefe Rr ausreichend groß. Nach [42].
2.2 Das Berg-Modell
Eine phänomenologische und anschauliche Beschreibung der komplizierten Zusammenhän-
ge des reaktiven Sputterprozesses erfolgt mit dem Berg-Modell [45]. Hier werden Teilchen-
und Gasflüsse vom und zum Target sowie zu den umgebenden Oberflächen (Abschirmungen,
Kammerwand) mit den daraus resultierenden Bedeckungsgraden entsprechender Metall-
Reaktivgasverbindungen betrachtet. Durch Aufstellung der Gleichgewichtsbedingungen
dieser Größen können die Charakteristiken eines reaktiven Sputterprozesses in guter Über-
einstimmung mit experimentellen Ergebnissen vorhergesagt werden. Das Berg-Modell stellt
damit eine Grundlage für die Simulation eines reaktiven Sputterprozesses dar, wobei die
Vorhersagekraft der Simulationen nur näherungsweise Gültigkeit hat und zudem einige
Variablen erst durch Experimente bestimmt oder abgeschätzt werden müssen. Das Modell
kann allerdings nur mit erhöhter Komplexität der Ausgangsgleichungen um weitere Vorgänge
erweitert werden, welche die Kenngrößen des Sputterprozesses in anderem Maße beeinflus-
sen. [46]
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Abbildung 2.4: Die Parametrisierung des Berg-Modells durch Bedeckungsgrade, Gas- und Teilchen-
flüsse. Nach [40]
Im Folgenden soll das Modell mit seinen Variablen erläutert werden. Die Abbildung 2.4
zeigt in zwei Schemen die verwendeten Größen für die Modellbildung. Diese sind:
• Die Variable At bezeichnet die Targetoberfläche und Ac die den Prozess umgebenden
Oberflächen der Kammerwand inklusive der Substratoberfläche.
• Dem Prozess wird neben dem Inertgas ein Reaktivgas zugeführt, dessen Gesamtfluss
mit Qtot bezeichnet ist. Dieses strömt zum Teil Qt zur Targetoberfläche und zum Teil
Qc zu den restlichen Oberflächen. Der verbliebene Teil Qp wird über das Pumpsystem
wieder abgeführt.
• Im Gleichgewichtszustand ist das Target zum Teil θt mit einer Metall-Reaktivgas-
Verbindung bedeckt, während die restliche Targetoberfläche (1−θt ) metallisch ist.
Analog gilt dies für die mit einer Metall-Reaktivgasverbindung bedeckte Fläche θc ,
sowie für die metallische Oberfläche (1−θc ) der Kammerwand und des Substrats.
• Mit der Größe J wird die Stromdichte der sputternden Inertgasionen erfasst. Eine
vereinfachte Annahme des Modells ist, dass am Target lediglich eine Monolage der
Metall-Reaktivgasverbindung gebildet wird und somit das Absputtern zu einer direkten
Freilegung der Metalloberfläche führt.
• Mit der Variable F wird der Reaktivgasfluss als Anzahl der Reaktivgasteilchen pro Zeit-
und Flächeneinheit ausgedrückt und über die Gleichung
F = P√
2pikB Tm
(2.4)
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mit den Größen P , kB , T und m quantifiziert. Diese stellen den Partialdruck, die
Boltzmann-Konstante, die Gastemperatur und die Masse der Reaktivgasteilchen dar.
Im Modell beschreiben die Größen Fcθc und Fmθc den Fluss von Metall-Reaktivgas-
und Metallteilchen auf den bereits bedeckten Teil θc der Oberflächen von Kammer und
Substrat. Die entsprechenden Teilchenflüsse auf den unbedeckten Teil (1−θc ) werden
mit den Größen Fc (1−θc ) und Fm(1−θc ) erfasst.
2.2.1 Der Gleichgewichtszustand
Im Folgenden werden die prozessrelevanten Größen Sputterrate und Depositionsrate aus
dem Modell hergeleitet und der Zusammenhang der Raten und des Bedeckungsgrades mit
dem Reaktivgasfluss gezeigt. Der Begriff Reaktivgasverbindung wird hier der Einfachheit
halber als Oxid aufgefasst. Der Gleichgewichtszustand zwischen Sputterabtrag und Zuwachs
der Oxidschicht auf dem Target wird durch die Beziehung
J
q
Ycθt =α2F (1−θt ) (2.5)
wiedergegeben. Hierbei ist q die Elementarladung und Yc die Sputterausbeute des Oxids.
Der Parameter α stellt mit 06 α6 1 den Haftkoeffizienten, ein Maß für die Effizienz der
Oxidbildung (Getterwirkung), dar. Mit dem Faktor 2 wird berücksichtigt, dass es sich beim
Reaktivgas um ein zweiatomiges Molekül handelt. Für die Metalloxidbildung wird allerdings
nur ein Reaktivgasatom pro Metallatom angenommen. Zwischen dem Sputterabtrag der
Oxidschicht vom Target und dem Oxidzuwachs durch Reaktion mit dem Reaktivgas besteht
im Gleichgewicht das konstante Verhältnis θt /(1−θt ) von oxidiertem zu metallischem Anteil
der Targetoberfläche.
Der Fluss gesputterter Metalloxide sowie Metallatome wird durch die beiden Gleichungen
Fc = J
q
Ycθt At und Fm = J
q
Yc (1−θt )At (2.6)
beschrieben, wobei die jeweiligen Teilchenflüsse ebenfalls durch die Targetgröße At beein-
flusst werden (vgl. Abb. 2.4 b)). Sowohl der oxidische als auch der metallische Teilchenfluss
lagern sich auf den mit Metall oder Metalloxid bedeckten Oberflächen der Umgebung inklu-
sive Substrat ab. Der Anteil Fc (1−θc ) trägt zur weiteren Bedeckung der Oberfläche mit dem
Oxid bei und erhöht damit das Bedeckungsverhältnis θc /(1−θc ). Der metallische Anteil Fmθc
hingegen reduziert das Verhältnis θc /(1−θc ) wieder, da es die Oxidschicht zum Teil überdeckt.
An diesem Punkt ist zu berücksichtigen, dass diese abgeschiedene metallische Oberfläche mit
dem Reaktivgas wechselwirkt und somit einen Teil des Reaktivgases aufbraucht. Die Anzahl
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Qc an verbrauchten Reaktivgasteilchen pro Zeiteinheit für diese Oberflächen ist gegeben
durch
Qc =αF (1−θc )Ac . (2.7)
Im Gleichgewicht ist der oxidische Bedeckungsgrad der Kammerwand und des Substrats
θc Ac zeitlich konstant, so dass sich der Verbrauch an 2-atomigen Reaktivgasmolekülen und
der Metalloxid-Teilchenfluss zur oxidfreien Oberfläche im Gleichgewicht steht mit dem
Metall-Teilchenfluss zum oxidbedeckten Teil der Oberfläche:
2Qc +Fc (1−θc )= Fmθc (2.8)
Die Bedeckung θc lässt sich nun hieraus mit den Gleichungen 2.4 und 2.5 als Funktion des
Reaktivgasflusses F bzw. des Partialdrucks P berechnen.
Über die Bedeckungsvariablen θc und θt können nun die Sputterrate R sowie die Depo-
sitionsrate D mit dem Reaktivgaspartialdruck P verknüpft werden. Die Sputterrate definiert
sich als Anzahl der gesputterten Metallatome und Metalloxidmoleküle pro Zeit- und Flächen-
einheit und errechnet sich aus der Stromdichte der Ionen und den jeweiligen Sputterausbeu-
ten für den metallischen und oxidischen Anteil der Targetoberfläche.
R = J
q
[Ym(1−θt )+Ycθt ] (2.9)
Mit der Targetfläche At lässt sich weiter die Gesamtzahl Rm der abgetragenen Metallatome
pro Zeiteinheit berechnen, so dass für den Fall eines Metallatoms pro Oxidmolekül gilt:
Rm = J
q
[Ym(1−θt )+Ycθt ]At . (2.10)
Für die Depositionsrate D , der Anzahl der auf der gesamten Fläche Ac deponierten Metal-
latome, folgt die Beziehung
D =Rm[c1 · (1−θc )+ c2 ·θc ] . (2.11)
Dabei berücksichtigen die materialspezifischen Koeffizienten c1 und c2 den metallischen und
oxidischen Beitrag. Zudem ist mit ihnen die Angabe der Depositionsrate in der gewünschten
Einheit möglich (z. B. Masse pro Zeiteinheit). Die Abbildung 2.5 zeigt den Vergleich von
Depositionsrate zur Sputterrate aufgetragen gegen den Reaktivgaspartialdruck. Bereits abge-
schiedene Metallatome reagieren mit dem Reaktivgas und führen so zu einer Depositionsrate,
welche größer ist als die Sputterrate.
Da Depositionsrate und Sputterrate eindeutige Funktionen des Partialdrucks sind, lässt
sich der Sputterprozess offenbar über eine Partialdruck-Regelung steuern. Das zuvor an-
gedeutete Hystereseverhalten ist aus dem Zusammenhang zwischen der Rate und dem
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Abbildung 2.5: Abhängigkeit der Sputterrate Rm und der Depositionsrate D vom Reaktivgaspartial-
druck P . Nach [40]
Partialdruck nicht zu entnehmen. Um die Raten als Funktion des Reaktivgasflusses Qtot
auftragen zu können, muss hierfür die Verbindung zwischen dem Reaktivgasfluss Qtot und
dem Partialdruck P gefunden werden. Aus Abbildung 2.4 ist zu entnehmen, dass
Qtot =Qt +Qc +Qp mit Qp = S ·P (2.12)
gilt, wobei der abgepumpte Anteil Qp über das Produkt der Pumpgeschwindigkeit S und dem
Partialdruck P bestimmt ist. Die Anteile Qt und Qc definieren sich über bereits eingeführte
Größen:
Qt =αF (1−θt )At und Qc =αF (1−θc )Ac . (2.13)
Einfachheitshalber wurde für alle Oberflächen (At und Ac ) der gleiche Haftkoeffizient α
angenommen. Mit Gleichung 2.12 ist der Zusammenhang zwischen Qtot und P definiert
und somit können alle bisher eingeführten Größen (θc , θt , P , D und Rm) als Funktion des
Reaktivgasflusses Qtot berechnet werden.
Die Abbildungen 2.6 lassen nun die bekannte Targetcharakteristik (Hystereseverhalten)
erkennen, wobei analog zu Abb. 2.1 die Positionen A-B-C-D das Hysteresefenster definieren.
In einem regulären Sputterprozess mit zunehmendem Reaktivgasfluss springt der Prozess
am Punkt A vom „metallischen“ in den „oxidischen“ Modus zu Punkt B, da ab hier das Target
weitestgehend oxidiert ist. Es werden keine reinen Metallatome mehr abgeschieden, der
oxidbedeckte Anteil der Targetoberfläche dominiert und die zusätzliche Getterwirkung der
umgebenden Oberflächen fällt aus (siehe Bild a) in Abb. 2.6). Zudem ist die Sputterausbeute
Yc für die vollständig oxidierte Targetoberfläche deutlich geringer. Dies ist in Bild b) zu er-
kennen an der erheblich reduzierten Sputterrate und folglich kleineren Depositionsrate im
oxidischen Modus. Damit hat sich allerdings auch der Sauerstoffbedarf drastisch verringert,
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Abbildung 2.6: a) Oxidbedeckungsgrad für Target θt und Kammer-/Substratfläche θc vs. Reaktiv-
gasfluss Qtot , b) Sputterrate Rm und Depositionsrate D vs. Reaktivgasfluss Qtot und c) Partialdruck
P vs. Reaktivgasfluss Qtot . Nach [40]
was so zu einem Sprung im Partialdruck (siehe Bild c)) führt. Wird ausgehend vom oxidischen
Modus der Reaktivgasfluss verringert, so erfolgt an Punkt C der Übergang zu Punkt D in
den metallischen Modus. Dieser passiert allerdings bei einem geringeren Reaktivgasfluss
als der vorangegangene Übergang A nach B. Die Sputterrate steigt zwar mit Verringerung
des Reaktivgasflusses, allerdings verbleibt der Prozess wegen der noch ausbleibenden Get-
terwirkung an Kammerwand und Substrat im oxidischen Modus. Erst an Punkt C kippen
die Bedeckungsgrade und der metallische Anteil gewinnt im Prozess die Oberhand. Aus
dem daraus schlagartig erhöhten Sauerstoffbedarf resultiert die drastische Abnahme im
Partialdruck.
Ausgehend von Abbildung 2.5 kann mit dem Partialdruck als Kontrollparameter für jeden
Wert von P eine Sputter- und Depositionsrate angegeben werden. Experimentell ist dieser
Zusammenhang schwieriger zu ermitteln, da der Partialdruck innerhalb der Übergänge sehr
instabil ist und es zu den direkten Übergängen A-B und C-D kommt. Da der Partialdruck über
den Gasfluss gesteuert wird, muss ein selbsttätiges Regelungssystem (engl. feedback control
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system) den Partialdruck aktiv steuern. Erst dann ist es möglich, den S-förmigen Verlauf
D-A-C-B des Partialdruck-Reaktivgasfluss-Zusammenhangs experimentell zu erfassen, ohne
dabei den direkten Übergang A-B zu durchfahren.
2.2.2 Einflüsse von Materialeigenschaften und Prozessbedingungen
Die im vorangegangen Abschnitt eingeführten Größen beeinflussen die Prozesscharakteristik
auf unterschiedlichste Weise und prägen damit die Dynamik des reaktiven Sputterprozesses.
Im Folgenden sollen kurz die Einflüsse der einzelnen Modellparameter erläutert werden:
• Die Reaktivität zwischen Reaktivgas und Metall wird durch den Haftkoeffizienten α
beschrieben. Für große Werte von α zeigt sich eine ausgeprägte Hysterese wohinge-
gen für kleine Werte sich diese deutlich schwächer ausbildet (siehe Abb. 2.7 a)). Für
bestimmte Reaktivgas/Metall-Kombinationen tritt gegebenenfalls keine Hysterese auf,
beispielsweise bei Stickstoff-Zugabe zum Reaktivgas. Eine Monolage von Stickstoff
auf der Targetoberfläche verändert die metallische Sputterausbeute nur geringfügig,
unterdrückt aber damit bereits die hystereseprägende Oxidation der Targetoberfläche,
sodass das metallische Sputterverhalten auch bei stöchiometrischer Oxidabscheidung
beibehalten wird. [5, 47, 48]
• Der Sputterkoeffizient Y ist nicht nur eine materialabhängige Größe, sondern wird
ebenfalls durch weitere Faktoren wie die Sputtergasspezies, die kinetische Energie der
Ionen und ihren Einfallswinkel beeinflusst. Für die Hystereseausprägung ist jedoch
nur das Verhältnis zwischen den Sputterkoeffizienten Ym (Metall) und Yc (Metalloxid)
von Bedeutung, da mit diesem Kontrast ebenfalls die Änderung im Sauerstoffbedarf
im Prozess einhergeht (Abb. 2.7 b)). Eine Manipulation der Sputterausbeute und damit
der Prozesscharakteristik kann zum Beispiel durch Stickstoffzugabe zum Reaktivgas
oder durch Verwendung substöchiometrischer Targets erfolgen. [5, 49]
• Die Pumpgeschwindigkeit S des Systems kann ebenfalls den Prozess beeinflussen.
Nach Gleichung 2.12 werden die Reaktivgasfluss-Anteile für die Reaktionsprozesse
durch die Abpumpgeschwindigkeit mitbestimmt, insofern dass sich mit veränderter
Abpumpgeschwindigkeit zwischen den Reaktionsprozessen am Target und Kammer-
wand/Substrat ein neues Gleichgewicht einstellt. Die Abb. 2.7 c) zeigt, dass mit größerer
Abpumpgeschwindigkeit die Hysterese abgeschwächt wird und unter Umständen ver-
schwinden kann. Der Einfluss der Pumpgeschwindigkeit auf die Prozesscharakteristik
korreliert mit dem Volumen der Beschichtungsanlage. Kleine Laboranlagen können
durchaus mit Änderung der Pumpgeschwindigkeit die Hysterese erheblich beein-
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Abbildung 2.7: Einflüsse der Modellparameter a) Haftkoeffizient α , b) Sputterausbeute Yc und
Ym , c) Pumpgeschwindigkeit S und d) Targetfläche At auf die Prozesscharakteristik. Nach [40]
flussen, während bei Großindustrieanlagen der Einfluss aufgrund unzureichender
Pumpgeschwindigkeiten nur gering oder nicht gegeben ist. [48, 50]
• Das Gleichgewicht der Reaktionsprozesse wird zudem durch die Targetgröße At be-
stimmt. Bild d) in Abb. 2.7 zeigt, dass die Hystereseausprägung mit der Targetgröße
zunimmt, da hier ebenfalls der Reaktivgasverbrauch mit der Targetfläche korreliert.
An einer kleinen Targetfläche erfolgt ein effizienterer Abtrag der Oxidverbindung und
die Hystereseausprägung fällt schwächer aus. Eine Änderung der Sputterleistung hat
keinen Einfluss auf die Kurvencharakteristik, sondern führt lediglich zu einer Verschie-
bung der Kurve in der Erosionsrate sowie im Reaktivgasfluss. [51]
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2.2.3 Erweiterungen des Berg-Modells
Das soeben vorgestellte Berg-Modell beschreibt die Prozesscharakteristik des reaktiven Sput-
terns durch Gasfluss-Gleichgewichte und Adsorptions-/Desorptionsreaktionen des Reaktiv-
gases mit der Targetoberfläche und der Kammerwand/Substrat. Trotz der guten qualitativen
Beschreibung der Hystereseausprägung zeigen sich in einigen Experimenten Abweichungen,
welche mit diesem Modell nicht ausreichend verstanden werden können. [40]
Ein Hauptproblem des Berg-Modells für die quantitative Erfassung experimenteller Er-
gebnisse ist die Tatsache, dass mit der Variation des Reaktivgasflusses die Einflüsse auf das
Plasma unberücksichtigt bleiben. Es wird beispielsweise ein konstanter Ar+-Ionenstrom für
alle Reaktivgasflüsse angenommen. Die Ar-Ionengenerierung erfolgt überwiegend im Plas-
ma und wird beim Magnetronsputtern durch die Sekundärelektronenemission vom Target
maßgeblich beeinflusst (siehe Kapitel 1.1.2). Die Effizienz der Sekundärelektronenemission
ist allerdings stark abhängig vom Oberflächenzustand des Targets, so dass sich nach [52] das
Modell um die Terme
jd = J (1+γ) mit γ= γcθt +γm(1−θt ) (2.14)
erweitert. Hier sind J die Ionenstromdichte aus dem Berg-Modell und γ der ISEE-Beitrag an
der gesamten Entladungsstromdichte jd . Die Größe γ setzt sich wiederum aus den Anteilen
γc und γm jeweils für den oxidischen θt und den metallischen Anteil (1−θt ) der Targetober-
fläche zusammen. Bei einem reaktiven Sputterprozess mit konstantem Entladungsstrom
verändert sich die Plasmaimpedanz aufgrund des variierenden Anteils an Sekundärelektro-
nen. Infolge dessen ändert sich die Targetspannung und es ergeben sich neue kinetische
Energien der Ionen für den Sputtervorgang. Bereits hiermit hat sich die Beschreibung der
Prozessdynamik des reaktiven Sputterns deutlich verkompliziert.
Eine weitere Ursache für die Ungenauigkeit des Berg-Modells liegt in der Annahme der Aus-
bildung ausschließlich einer Monolage der Oxidverbindung. In Studien zur Erweiterung des
Modells zum reaktiven Sputtern wird gezeigt, dass die Chemisorption1 des Oxids auf unter-
schiedlichem Wege erfolgen kann und somit weitere Faktoren für den Targetzustand gegeben
sind. [40,54] Mit den für das Sputtern üblichen Targetspannungen von mehreren 100 V treten
Implantationsmechanismen auf. Es wird in Betracht gezogen, dass beim Sputtervorgang des
oxidierten Teils der Targetoberfläche die Oxidverbindung nicht nur vom Materialverbund
1Die Chemisorption ist eine erweiterte Form der Adsorption, bei der das Adsorbat durch stärkere chemische
Bindung an das Substrat gebunden wird. Dies hat eine chemische Veränderung von Adsorbat und/oder
Substrat zur Folge und gilt als Initialvorgang für die Reaktion des Adsorbats mit dem Substrat. [53]
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gelöst, sondern zum Teil durch die Kollision in die Targetoberfläche implantiert werden
kann. Des Weiteren können im Sputterprozess Reaktivgasionen direkt in die Targetoberflä-
che implantiert werden, dort durch Chemisorption eine Verbindung eingehen und dadurch
eine oxidische Unterschicht ausbilden. Somit resultiert eine dickere „Oxidschicht“ als im
Berg-Modell angenommen.
Diese Ansätze für eine Modellerweiterung erlauben noch immer lediglich eine qualitative
Beschreibung des reaktiven Sputterprozesses, da die Einflüsse auf das Plasma und unter-
schiedliche Oxidationsvorgänge am Target sehr komplex sind und nicht vollständig erfasst
werden können. Des Weiteren wird der Prozess durch die Targetalterung, d. h. mit der Ausbil-
dung eines Erosionsgrabens, ebenfalls beeinflusst, da sich durch die ungleichmäßige Erosion
Inhomogenitäten in Gas- und Partikelflüssen ergeben. Eine Modellierung des reaktiven Sput-
terprozesses an rotierenden Kathoden ist eine weitere Herausforderung, da mit der Rotation
ein quasi-zyklisches Sputtern des Targets erfolgt und sich damit eine komplexere Dynamik
zwischen Erosion und Oxidation ergibt. Für eine Vertiefung der Modellbildung des reaktiven
Sputterprozesses sei auf Referenz [40] verwiesen.
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Theorie der Sputterratenerhöhung
Das Sputtern von Oxiden vom keramischen Target oder vom metallischen Target in einer
Reaktivgasatmosphäre ist begleitet von einer deutlich geringeren Sputtereffizienz und somit
geringeren Depositionsrate auf das zu beschichtende Substrat. In dieser Arbeit zeigte sich
dies zum Beispiel an der Depositionsrate von Aluminium, dass eine metallische Sputteraus-
beute von über 2 nm/s aufwies, während im oxidischen Modus die Depositionsrate von Al2O3
mit <0,2 nm/s deutlich kleiner ausfiel. Die Ursache für eine kleinere Sputterausbeute bei Le-
gierungen und Oxiden findet sich in den erhöhten Bindungsenergien der Oberflächenatome
und in der veränderten Materialdichte bei mehrkomponentigen Materialien. [44, 55] In die-
sem Kapitel wird ein Einblick in eine spezielle Methode zur Sputterratenerhöhung gegeben.
Der folgende Abschnitt 3.1 befasst sich mit dem Phänomen, dass sich bei Materialabschei-
dung auf unterschiedlichen Substratoberflächen unter bestimmten Prozessbedingungen
unterschiedliche Schichtdicken des Materials herausbilden. Eine Erklärung dieses Phäno-
mens soll durch eine chronologische Reflexion der Entwicklung eines Verständnisses mit
Hilfe von Modellbildung, Simulation und Experimenten gegeben werden. Im anschließenden
Abschnitt 3.2 wird dieser Mechanismus der Ratenverstärkung übertragen auf eine mögliche
Anwendung im seriellen Co-Sputterprozess.
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3.1 Erste Phänomene und Entwicklungen
Die ersten Phänomene, aus denen sich das Verständnis zur Ratenverstärkung entwickelt hat,
können auf die Mitte der Achtziger Jahre zurückgeführt werden. Zu dieser Zeit befasste sich
die Arbeitsgruppe um Berg et al. [56] mit der Weiterentwicklung von Plasma-unterstütztem
Ätzverfahren für die subtraktive (abtragende) Mikrostrukturierung in der Halbleitertech-
nologie. Dabei handelte es sich um eine modifizierte Sputtermethode, welche simultan
einen Materialabtrag und einen Beschichtungsvorgang des Substrates ermöglichte. Dem
Inertgas Ar wurde das Beschichtungsmaterial über ein Trägergas beigefügt, in diesem Fall
Kohlenstoff in Form von Methan (C H4). Voraussetzung für diesen Prozess war, dass das
Beschichtungsmaterial einen geringeren Sputterkoeffizienten aufweist als das Material der
Substratoberfläche. Im Plasma der Glimmentladung wurden zum einen Ar+-Ionen für den
Sputterprozess generiert und zum anderen wurde das Methanmolekül aufgebrochen. Der
Kohlenstoff lagerte sich auf dem Substrat ab. Solange sich noch keine vollständig geschlos-
sene Kohlenstoffschicht formierte, war die ursprüngliche Substratoberfläche weiterhin der
Erosion ausgesetzt. Das Sputterätzen des Substrates brach erst dann ab, als dessen Oberflä-
che vollständig vom Kohlenstoff bedeckt war. Die Abscheiderate des Kohlenstoffs war höher
als seine Sputterrate. Daher konnte diese Schicht auf dem Substrat wachsen. Mit diesem
plasmaunterstützten, gaschemischen Trockenätzverfahren war eine sich selbst limitieren-
de Ätztiefe des ursprünglichen Substrates möglich, daher trägt dieser Prozess den Namen
SLED (engl. self-limiting etch depth). Die Ätztiefe wurde mit der Methankonzentration im
Prozessgasgemisch reguliert.
Für unterschiedliche Substratoberflächenmaterialien wurden einerseits unterschiedliche
Ätztiefen registriert, zum anderen dauerte es unterschiedlich lange bis eine vollständige
Bedeckung mit Kohlenstoff erfolgte. In manchen Fällen erfolgte sogar keine Bedeckung.
Die Ursache hierfür wurde in den unterschiedlichen Sputterraten des Substratoberflächen-
materials und in den unterschiedlichen Bindungskoeffizienten von Kohlenstoff mit diesen
Materialien vermutet.
Die Arbeitsgruppe um Yamada et al. [57] veröffentlichte 1985 eine Untersuchung der
Metallisierung von Silizium mittels nieder- und hochenergetischer Metall-Ionenstrahl-
Beschichtung. Bei der niederenergetischen (10-400 eV) Ionenstrahl-Beschichtung mit Platin-
Ionen wurden die Mechanismen der Schichtbildung und ihre Eigenschaften analysiert. Ein
Optimum für Abscheidegrad und Zustand der Grenzschicht wurde bei Ionen-Energien im
Bereich von 50-100 eV festgestellt. Geschlossene Pt-Schichten formierten sich bereits bei
Schichtdicken von wenigen Nanometern mit spezifischen Widerständen von gleicher Grö-
ßenordnung wie der des Bulk-Materials. Als Ursache für die frühe Ausbildung einer geschlos-
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senen Schicht wurde u. a. eine Implantation von Pt in die Substratoberfläche vermutet,
wodurch die Anzahl der Nukleationskeime erhöht und somit eine Anhäufung der Adatome
zu größeren Inseln unterbunden wird. Zudem konnte interessanterweise auf einem Linien-
strukturierten Silizium-Substrat mit alternierenden Bahnen aus Si und SiO2 eine selektive
Beschichtungsrate des Platins nachgewiesen werden. Auf dem Oxid wurde anscheinend we-
niger Platin abgeschieden als auf der Silizium-Oberfläche. Diese Selektivität war bei höheren
Energien der Ionenstrahl-Beschichtung weniger stark ausgeprägt.
Die Untersuchung des Ionen-Beschusses einer simultan aufwachsenden Titan-Schicht
auf unterschiedlichen Substratmaterialien wurde in einer Studie von Berg et al. [58] 1986
theoretisch und experimentell behandelt. Im Experiment erfolgte die Beschichtung durch
RF-Sputtern (siehe Definition auf Seite 13) und der Ionen-Beschuss der Schicht durch eine
am Substrat angelegte, hohe Vorspannung (engl. high bias sputtering). Ohne Ionen-Beschuss
konnten auf allen untersuchten Substraten gleiche Beschichtungsraten von gesputtertem
Titan festgestellt werden. Mit Ionen-Beschuss (500-800 eV) resultierten indes abweichende
Ti-Schichtdicken. Der Ionen-Beschuss führte zu einem Sputtervorgang des Substrats und
der aufwachsenden Schicht, so dass das Schichtwachstum und das gleichzeitige Absputtern
dieser Schicht miteinander konkurrierten. Abhängig von den Prozessparametern konnte
jeweils ein Vorgang dominieren, oder im Spezialfall konnten beide Prozesse miteinander im
Gleichgewicht stehen. Bei gleichen Prozessbedingungen wurden auf unterschiedlichen Ma-
terialien allerdings abweichende Netto-Beschichtungsraten für Ti nachgewiesen. Als Ursache
für diese selektive Deposition wurden neben der erhöhten Ionen-Stromdichte am Substra-
thalter durch das Sputterätzen des Substrates noch weitere Faktoren vermutet. Die durch
Ionen-Beschuss modifizierte Substratoberfläche könnte die Sputterausbeute von Ti an dieser
Oberfläche erhöhen, sowie dass diese Oberflächenmodifikation auch den Haftkoeffizienten
von Ti auf dem Substrat beeinflusst. Simulationen und Experimente unterstützten die Idee,
dass sich der Sputterkoeffizient einer aufwachsenden Schicht von der ersten Atomanlagerung
an das Substrat bis hin zur formierten, geschlossenen Schicht verändert.
In einer späteren Publikation [59] wurden die Mechanismen dieser selektiven Deposition
theoretisch eingehender behandelt und gezeigt, dass erst mit einem schichtdickenabhängi-
gen Sputterkoeffizienten der aufwachsenden Schicht der Prozess ausreichend gut beschrie-
ben werden kann. Die mathematische Beschreibung erfolgte im Wesentlichen über zwei
Gleichungen:
F1 = FZ · (x ·αZ + (1−x) ·αS) (3.1)
F2 = JS · x ·S∗ . (3.2)
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Die Größe F1 beschreibt den anteiligen Materialfluss des Materials Z für das Aufwachsen der
Schicht und F2 den Fluss des freigesetzten Materials durch den simultanen Sputtervorgang
des Substrates S. FZ ist der Gesamtfluss des Materials Z im Beschichtungsprozess, αZ der
Haftkoeffizient von Material Z an der aufwachsenden Schicht und αS der Haftkoeffizient
von Material Z auf dem Substrat. Die Variable x beschreibt den Bedeckungsgrad des Sub-
strates (06 x 6 1). Die Größe JS steht für den konstanten Ar+-Strom des Ionen-Beschusses
auf das Substrat, wobei der schichtdickenabhängige Sputterkoeffizient S∗ des Materials Z
mit dem Bedeckungsgrad x auf den gesputterten Materialfluss F2 wirkt. Der modifizierte
Sputterkoeffizient wird ausgedrückt durch
S∗ = SBulk · (1−µ · (1−x)). (3.3)
Der Sputterkoeffizient SBulk entspricht dem Wert des Z-Bulkmaterials und stellt sich bei
vollständiger Bedeckung (x = 1) ein. Der Parameter µ stellt hier ein Maß für die Ausprägung
der Schichtdickenabhängigkeit des Sputterkoeffizienten des abgeschiedenen Materials Z
dar. Für µ = 0 ändert sich der Sputterkoeffizient linear mit dem Bedeckungsgrad x und
größere Werte (µ> 0) verzögern die Änderung von S∗. Bei µ≤−1 bilden sich schon im frühen
Stadium des Schichtwachstums größere Werte für den Sputterkoeffizienten aus und können
zwischenzeitlich sogar einen höheren Wert als SBulk erreichen.
Eine anschauliche mathematische Beschreibung der beiden konkurrierenden Prozesse
Sputterätzen und Beschichtung erfolgte durch Nender et al. [60] mit dem Diagramm in Abb.
3.1, das den normierten Materialfluss im Beschichtungs- und Sputterprozess als Funktion
des Bedeckungsgrades zeigt. Es zeigt anschaulich, wie sich Haft- und Sputterkoeffizient bzw.
Beschichtung und Sputtererosion in Abhängigkeit vom Bedeckungsgrad verhalten und wann
welcher der beiden konkurrierenden Prozesse dominiert.
Des Weiteren unterstützte eine experimentelle Studie die Theorie der selektiven Depositi-
on. Mit einem Ar+-Ionenstrahl wurde ein Pt-Target gesputtert und ein Linien-strukturiertes
Siliziumsubstrat mit alternierenden Bahnen aus Si und SiO2 beschichtet. Das Substrat wurde
simultan zum Beschichtungsprozess mit einer zweiten Ionenstrahlquelle bestrahlt (siehe
Abb. 3.2). Röntgenanalysen ergaben deutlich höhere Pt-Signale für die SiO2-Bahnen des
strukturierten Substrats, was auf eine dickere Pt-Schicht auf dem Oxid hinwies. Als Ursache
wurde hierfür hauptsächlich der Unterschied in den Sputterkoeffizienten von Si und SiO2
gesehen.
Ein interessanter Effekt der selektiven Beschichtungsrate wurde von der Arbeitsgrup-
pe um Bruce et al. [61] 1988 veröffentlicht. In einem sequenziellen Beschichtungsprozess
wurden Multilayer bestehend aus dünnen Wolfram- und Siliziumschichten auf Substraten
42
3.1 Erste Phänomene und Entwicklungen
Abbildung 3.1: Das Diagramm zeigt die normierten Materialflüsse der Beschichtung F1/FZ und
der Sputtererosion F2/FZ bei der selektiven Deposition als Funktion des Bedeckungsgrades x für
verschiedene Werte von µ. Die Geraden (1) und (2) zeigen für zwei Fälle der Haftkoeffizienten die
Änderung des Materialflusses bei der Beschichtung aufgrund des sich mit dem Bedeckungsgrad linear
ändernden Haftkoeffizienten α vom Substrat bis zur geschlossenen Schicht. Ohne Bedeckung (x = 0)
wirkt der Haftkoeffizient αS von Material Z an das Substrat. Für die geschlossene Bedeckung x = 1
wirkt der Haftkoeffizient αZ von Material Z an die Schicht. Für die Gerade (1) ist der Materialfluss
der Beschichtung stets höher als für jeden Materialfluss der Sputtererosion, somit wächst die Schicht
stetig mit der ersten Atomanlagerung. Bei der Geraden (2) ist der Materialfluss zu Beginn der
Beschichtung aufgrund eines kleineren Haftkoeffizienten αS geringer, so dass ab einem bestimmten
Punkt des Bedeckungsgrades für µ=−2 die Sputtererosion dominiert (Schnittpunkt beider Kurven)
und keine geschlossene Schicht erzielt werden kann. Nach [60].
abgeschieden und geheizt. Ziel war gewesen, Wolframsilizid (W5Si3) als Gatematerial in
Metall-Halbleiter-Feldeffekttransistor (MeSFET) zu bilden. Ein Substratkarussell fuhr die
Substrate mit bestimmter Drehgeschwindigkeit sequenziell durch die Beschichtungszonen
(vgl. Abb. 3.3). Analysen der Schichtkomposition zeigten überraschenderweise eine Abnah-
me des Si-Gehalts bei Erhöhung der Rotationsgeschwindigkeit des Substratkarussells. Eine
höhere Rotationsgeschwindigkeit sollte aufgrund der verringerten Abscheiderate pro Rotati-
onszyklus in beiden Beschichtungsvorgängen gleichermaßen zu dünneren Schichten pro
Umdrehung führen und somit keine Änderung der Stöchiometrie erwarten lassen. Erklärt
wurde dieses Phänomen mit dem extrinsischen Rücksputtern von Si durch neutrale Ar-
Atome, welche vorwiegend vom W-Target aufgrund des größeren Masseverhältnisses W/Ar
(≈ 4,6) reflektiert werden. Es wurden auch Überlegungen angeführt, dass mit Erhöhung der
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Abbildung 3.2: Experimenteller Aufbau für die selektive Deposition mittels Ionenstrahl-Sputtern.
Die erste Ar+-Ionenstrahl-Quelle bestrahlt ein Target, dessen Material auf ein Substrat abgeschieden
wird. Das Substrat wird simultan mit einem zweiten Ar+-Ionenstrahl beschossen. Nach [60].
Rotationsgeschwindigkeit und gleichermaßen dünner werdender Si-Schicht die Ar-Atome
teilweise an der darunterliegenden W-Schicht reflektieren und zu einer erhöhten Sputterrate
von Si führen könnten. Zudem konnten in Experimenten mit Ti und Si (Masseverhältnis
≈ 1,2) keine Rotationsgeschwindigkeitsabhängigen Stöchiometrieänderungen festgestellt
werden. Durch Annahme eines schichtdicken- sowie winkelabhängigen Sputterkoeffizienten
für Si unterstützten einfache Simulationen diese experimentellen Ergebnisse.
Die oben genannten Simulationen konnten die selektive Deposition näherungsweise
unter der Annahme beschreiben, dass die Änderung des Sputterkoeffizienten direkt mit
der Dicke der aufwachsenden Schicht korreliert ist. Die Arbeitsgruppe Gelin et al. [62] be-
rücksichtigte in ihren Berechnungen die Ionen-induzierte Kollisionskaskade im Festkörper
mittels einer Monte-Carlo-Simulation (TRIM-Code [63, 64]). Damit wurde ein komplexerer
Zusammenhang zwischen dem Sputterkoeffizienten und der Schichtdicke festgestellt. Si-
mulationen des Sputterkoeffizienten für verschiedene Schichtdicken von Ti ergaben, dass
auf einem Si-Substrat der Ti-Sputterkoeffizient bis zu einer bestimmten Schichtdicke stetig
zunimmt und für größere Schichtdicken sättigt (vgl. Abb. 3.4). Auf einem Pt-Substrat dagegen
zeigte sich bei gleicher Simulation ein Maximum für den Sputterkoeffizienten von Ti bei
relativ dünnen Schichtdicken (< 10 Å), welcher sogar höher lag als der Sputterkoeffizient
eines Ti-Bulkmaterials. Interessanterweise zeigte sich hier das Maximum bei derjenigen
Schichtdicke, an der noch wenige Pt-Atome des Substrats gesputtert werden konnten. Zu
44
3.1 Erste Phänomene und Entwicklungen
Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau der dynamischen Beschichtung im Magnetron-Sputterprozess
mit einem Substratkarussell nach [61]. Das System war mit Wolfram-, Titan- und Silizium-
Sputtertargets ausgestattet.
größeren Schichtdicken nahm der Koeffizient wieder ab und sättigte sich nahe den Wer-
ten, welche für das Si-Substrat beobachtet wurden. Für ein stetiges Schichtwachstum muss
die Ti-Beschichtungsrate zu jedem Zeitpunkt der selektiven Beschichtung höher sein als
seine Sputterrate. Für kleine Ti-Schichtdicken nimmt die Netto-Depositionsrate von Ti auf-
grund seiner zunehmenden Sputterrate ab. Bei derjenigen Schichtdicke, an dem die Netto-
Depositionsrate von Ti gleich seiner Sputterrate ist, wird sich ein Gleichgewicht einstellen
und das Schichtwachstum unterbrochen. Experimentelle Untersuchungen bestätigten er-
neut die unterschiedlichen Netto-Beschichtungsraten und damit die selektive Deposition.
Ein Beispiel mithilfe von Abb. 3.4: Mit der Annahme, dass die Depositionsrate gleich ei-
ner partiellen Sputterausbeute von 1,2 ist, ergibt sich für die Beschichtung des Si-Substrats
mit Titan ein stetiges Schichtwachstum, da die partielle Sputterausbeute von Ti auf einem
Si-Substrat immer kleiner ist als die Depositionsrate. Auf dem Pt-Substrat hingegen wird die
Schicht nicht größer werden als 5 Å, da bei dieser Schichtdicke die partielle Sputterausbeute
von Ti gleich seiner Depositionsrate ist.
Da mit dem TRIM-Code lediglich ein einzelnes Ionen-induziertes Ereignis statistisch
beschrieben werden konnte, blieb eine graduelle Änderung der Komposition in der Schicht-
struktur unberücksichtigt. Mit T-DYN [65], einer weiterentwickelten Version des TRIM bzw.
TRIDYN-Codes [66, 67], konnten Änderungen in Komposition und Schichtdicke während
eines Schichtwachstum sowie simultaner Ionen-Beschuss in die Berechnungen mit einbezo-
gen werden. Somit war es Nender et al. [68] und Biersack et al. [65] möglich, die Dynamik
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Abbildung 3.4: TRIM-Berechnungen des partiellen Sputterkoeffizienten von Ti auf einem Si- und
Pt-Substrat sowie von Pt und Si in Abhängigkeit von der Ti-Schichtdicke. Simuliert wurde der
Ar+-Ionen-Beschuss (1 keV) einer Ti-Schicht auf verschiedenen Substraten. Nach [62].
der selektiven Deposition zu simulieren. Ihre Ergebnisse zeigten, dass beispielsweise für
verschiedene Ar+-Ionen-Dosen des Ionenbeschusses während der Deposition von Ti auf
ein Si-Substrat die Ti-Schicht stetig wuchs, während sich auf einem Pt-Substrat dünnere
Ti-Schichten ausbildeten. Zudem wurden Pt-Atome bis zur Schichtoberfläche registriert.
Dies bedeutete, dass das Titan auf dem Pt-Substrat eine höhere Sputterrate hatte als ver-
gleichsweise auf dem Si-Substrat. Damit konnte erneut die selektive Deposition bestätigt
werden. Auf einem Pt-Substrat stellte sich ein Gleichgewicht zwischen Beschichtungs- und
Sputterrate von Ti ein, während auf einem Si-Substrat die Ti-Schicht stetig wuchs.
Zusammengefasst zeigten die vorangegangenen Untersuchungen, dass bei sehr dünnen
Schichten das Substratmaterial die Ionen-induzierte Kollisionskaskade aufgrund entspre-
chender Impulsübertrag-Effizienz beeinflussen kann und somit auf den Sputterkoeffizienten
der Schicht wirkt. Diese Erkenntnis haben Berg et al. [15] 1992 auf eine Möglichkeit der Sput-
terratenerhöhung von Materialien mit niedrigem Sputterkoeffizienten angewendet. Hierbei
wurde der Sputterprozess eines Si-Substrates analysiert, welches vorab mit einer dünnen
Al- oder Pt-Schicht beschichtet wurde. Die Ergebnisse der T-DYN-Simulationen zeigt Bild a)
in Abb. 3.5. Mit Pt wurde für jede Ar+-Ionen-Dosis eine höhere Sputterrate erzielt als mit Al.
Zudem trat mit Pt eine signifikante Ratenverstärkung von Si auf. Die T-DYN-Simulationen er-
gaben für Pt, dass im Sputterprozess Atome dieser Schicht zum einen Teil weggesputtert und
zum anderen Teil einige Å tief in das Si-Substrat implantiert wurden (vgl. Bild b) in Abb. 3.5).
Die Implantation erfolgte durch direkten Rückstoß mit den eintreffenden Ar+-Ionen oder
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Abbildung 3.5: a) T-DYN Simulationen der partiellen Sputterraten als Funktion der Ar+-Ionen-Dosis.
Ein 1 keV Ar+-Ionenstrahl bombardiert ein Schichtsystem, bestehend aus einer 20Å dicken Al- sowie
Pt-Schicht auf einem Si-Substrat. b) Pt-Konzentrations-Profil als Funktion der Si-Substrattiefe für
zwei verschiedene Dosen des Ar-Ionen-Beschusses. Nach [15].
infolge von Kollisionskaskaden. Bei einer sehr hohen Ionen-Dosis von 1 ·1018 cm2 war die Pt-
Konzentration an der Oberfläche verschwindend klein. Etwa 40 Å tiefer im Substrat dagegen
lag eine Pt-Konzentration von 5 % vor und noch immer wurde eine Si-Ratenverstärkung von
40 % berechnet. Als Ursache für diese Effekte wurde der Masseunterschied der Kollisionspart-
ner Al (M = 27), Si (M = 28), Ar (M = 40) und Pt (M = 195) vermutet.
Eine Erklärung dafür konnte von den Autoren mit Hilfe von TRIM-Simulationen gegeben
werden. Für ein Al-Substrat mit 30 %iger Verunreinigung zeigte sich ein Zusammenhang zwi-
schen dem Sputterkoeffizienten von Al, der Eindringtiefe der Ar+-Ionen und der Atommasse
bzw. -dichte der Verunreinigung (Abb. 3.6). Eine geringere Eindringtiefe der Ionen resultiert
aus der höheren atomaren Dichte der Fremdatome, da hier ein effizienterer Impulsübertrag
erfolgt. An diesen schweren und atomar dichten Fremdatomen werden die eintreffenden
Ionen bzw. die Ionen-induzierte Kollisionskaskade effektiver zurück zur Substratoberfläche
reflektiert, auf diesem Wege mehr Atome des Substrates gelöst und somit die Sputterrate
erhöht. Eine Sputterratenerhöhung kann somit durch Implantation von überwiegend schwe-
ren Fremdatomen mit hoher Atomdichte erzielt werden. Für die abgeschiedene Schicht
ist allerdings eine Verunreinigung nicht zu vermeiden, da die implantierten Fremdatome
letztlich ebenfalls gesputtert werden. In Experimenten (Aufbau gemäß Abb. 3.2) konnten
an Si- und C-Substraten mit Pt die Atom-unterstützte Sputterratenverstärkung (engl. atom
assisted sputtering yield amplification) nachgewiesen und für 1 keV Ar+-Ionen-Beschuss ein
Verstärkungsfaktor von 2 für Si und ein Faktor von 3 für C gemessen werden.
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Abbildung 3.6: TRIM-Simulationsergebnisse der relativen Sputterratenerhöhung von Al und der
Eindringtiefe der eintreffenden Ionen in einer Al-Legierung mit 30%iger Verunreinigung als Funktion
von der Kernladungszahl der Verunreinigung. Ein Maximum in der relativen Sputterratenerhöhung
tritt bei geringer Eindringtiefe der Ionen auf, wobei die Eindringtiefe offensichtlich mit der atomaren
Dichte der Verunreinigung korreliert. Nach [15].
Die oben beschriebenen Phänomene können im Wesentlichen dem Effekt des sogenann-
ten bevorzugten Sputterns (engl. preferential sputtering) zugeschrieben werden. Das bevor-
zugte Sputtern beschreibt die unterschiedliche partielle Sputterausbeute für unterschiedlich
schwere Atome und wird häufig bei mehrkomponentigen Targets beobachtet, so dass Ab-
weichungen zwischen der Targetstöchiometrie und der Stöchiometrie des abgeschiedenen
Materials bestehen, vorwiegend mit erhöhter Konzentration des leichteren Elements in der
Schicht [69]. In verschiedenen Studien zum Sputtern von Isotopen [70–74] konnte ebenfalls
eine Selektivität aufgrund der Unterschiede in der atomaren Masse nachgewiesen werden.
Für die theoretische Beschreibung ist mit der Sputtertheorie von Sigmund [55] der Sputter-
koeffizient eines monoelementaren Targets zumindest qualitativ als Funktion verschiedener
Prozessparameter gut vorhersagbar. Versuche zur theoretischen Beschreibung des Sputter-
vorgangs eines mehrkomponentigen Targets erwiesen sich als sehr komplex [69]. Daher
können Vorhersagen im Wesentlichen nur durch Computersimulationen erfolgen.
In einer Studie von Berg und Katardjiev [75] wurde mittels T-DYN-Simulationen unter-
sucht, welche Mechanismen für das Vorzugssputtern wirken und wann der Effekt der Sput-
terratenerhöhung eintritt. Das Vorzugssputtern erfolgt aufgrund der Unterschiede in den
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Sputterkoeffizienten der beteiligten Materialspezies im Target und prägt im Wesentlichen die
Anfangsphase des Sputterprozesses, bis sich ein Gleichgewicht in den partiellen Sputterraten
einstellt. Unter bestimmten Umständen kann aus dem Vorzugssputtern eine Ratenverstär-
kung für eine Targetkomponente erfolgen.
Fazit
Mit dem Prozess der Ratenverstärkung können nun einige der beschriebenen Phänome-
ne der selektiven Beschichtung besser verstanden werden. So kann beispielsweise in dem
SLED-Verfahren [56] nachvollzogen werden, dass auf einem der Substratmaterialien die Koh-
lenstoffschicht stärker wächst als auf dem anderen Material. Neben den bereits vermuteten
Unterschieden in der Sputterrate des Substratmaterials und der Bindungsenergie von Koh-
lenstoff mit dem Substratmaterial spielt nun auch die veränderte Sputterrate von C eine Rolle.
Dichte und Bindungsenergien des Substratmaterials beeinflussen die Ionen-induzierten
Kollisionskaskaden. Selbst bei einer geschlossenen Kohlenstoffschicht kann sein Sputterrate
noch immer durch das einige Å tiefer liegende Substratmaterial beeinflusst werden, wodurch
sich abweichende Netto-Beschichtungsraten ergeben.
Bei der Metallisierung von Si [57] zeigte sich die selektive Beschichtung beim Pt+-Ionen-
Beschuss eines Linien-strukturierten Substrates aus alternierenden Si- und SiO2-Bahnen
sowie beim Ar+-Ionen-Beschuss eines simultan mit Pt beschichteten, gleichermaßen struk-
turierten Substrats [60]. Erklärungsversuche bezogen sich im Wesentlichen auf die Unter-
schiede in den Sputterkoeffizienten des Substratmaterials. Die Ursachenforschung und
Modellierung fokussierte sich längere Zeit nur auf die Effekte im Prozessfenster der anfängli-
chen Schichtbildung, mit dem Ansatz, dass die selektive Deposition mit der Bildung einer
geschlossenen Schicht abgeschlossen ist und von da an das Substratmaterial keine Rolle
mehr spielt.
Die dynamische Herstellung eines Mehrschichtsystems aus dünnen Si- und W-Schichten
[61] ergab eine rotationsgeschwindigkeitsabhängige Veränderung des Si-Gehalts. Es wurde
die Überlegung angeführt, dass das Masseverhältnis der Kollisionspartner Ar und W eine
Rolle spielt. Neutrale Ar-Atome können am W-Target aufgrund des großen Masseverhält-
nisses besonders gut reflektiert werden und die Si-Schicht während der W-Beschichtung
sputtern. Zudem können Ar-Atome in dünnen Si-Schichten an der darunterliegenden W-
Schicht erneut reflektiert werden und die Sputterrate von Si erhöhen. So resultierten für
verschiedene Si-Schichtdicken (gesteuert durch die Rotationsgeschwindigkeit des Substratka-
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russells) verschiedene Si-Sputterraten und damit eine rotationsgeschwindigkeitsabhängige
Stöchiometrie der Schicht.
Die Berücksichtigung des Masseverhältnisses ist ein Bestandteil der Kollisionstheorie.
Durch Einführung Ionen-induzierter Kollisionskaskaden konnte mit TRIM- und T-DYN Simu-
lationen [62, 65, 68] die selektive Beschichtung eindeutig beschrieben werden. Zudem wurde
nachgewiesen, dass eine Ratenverstärkung mit der stoßinduzierten Implantation schwerer
Atome eintreten kann.
3.2 Anwendung in industriellen Beschichtungsverfahren
In industriellen Beschichtungsprozessen sind PVD-Verfahren auf Basis der Sputterdeposition
weit verbreitet. Daher wurde versucht, das im vorherigen Abschnitt erläuterte Verständnis
zur selektiven Beschichtung bzw. zur Ratenerhöhung auf industrielle Beschichtungsprozes-
se anzuwenden. Es folgten weitere Studien für die Ionen-unterstützte selektive Beschich-
tung [76,77], die sich allerdings nur im kleineren Maßstab umsetzen lassen, wie beispielsweise
für Wafer-Behandlungen in der Halbleiterindustrie.
Eine Ratenerhöhung bei gleichbleibender Sputterleistung ist durchaus von wirtschaftli-
chem Interesse für die Industrie. Daher stellte sich zunächst die Frage, wie beim Target die
Implantation mit schweren Atomen erfolgen könnte. Es wurde vorgeschlagen, dem Prozess-
gas ein weiteres, schwereres und reaktionsträges Edelgas hinzuzufügen [15]. Xenon wird
beim Sputterprozess ebenso wie das Argon teilweise in die Targetoberfläche implantiert. Auf-
grund der höheren Masse von Xe (M = 131) kann dieses als Streuzentrum für nachfolgende
Kollisionen dienen und somit ebenfalls zu einer Sputterratenerhöhung des Targetmaterials
führen. Jedoch ist die Verwendung von Xe in großflächigeren Beschichtungsprozessen mit
einem hohen Kostenfaktor verbunden (siehe Kapitel 1.2.2).
Mit der Einführung von rotierenden, zylindrischen Targets hat sich eine Methode des
Co-Sputterns für die Abscheidung mehrkomponentiger Materialien von monoelementaren
Targets entwickelt [3]. Zwei zylindrische Drehkathoden sind derart positioniert, dass im
simultanen Sputterprozess von elementaren Targets A und B ein Materialgemisch AB auf
das Substrat abgeschieden wird (vgl. Abb. 0.1 a)) [78, 79]. Da mit der gegenseitigen Beschich-
tung der Drehkathoden auch ihre Prozesseigenschaften beeinflusst werden und damit eine
Änderung der Stöchiometrie schwieriger einzustellen ist, wurde das System nach [2] modifi-
ziert, wie bereits in der Einleitung dieser Arbeit vorgestellt. Von einem planaren Target wird
nun das Material A in einem Sputterprozess auf die Rückseite der rotierenden Kathode mit
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dem Targetmaterial B abgeschieden (Abb. 0.1 b)). Die aufgebrachte Schicht fährt durch die
Erosionszone und wird dort gemeinsam mit Material B gesputtert. Dieser sequenziell durch-
geführte und trotzdem simultane Sputterprozess wird als „serielles Co-Sputtern“ bezeichnet.
Es erlaubt eine leichtere Handhabung der Prozessführung und eine bessere Kontrolle der
einzelnen Sputtervorgänge.
Hier wurde die Idee aufgegriffen, das rotierende Target mit Material aus schweren Atomen
zu beschichten [80]. Diese dünne Deckschicht wird mit dem Ionenbeschuss in der Erosi-
onszone teilweise durch Rückstöße unter die Oberfläche implantiert und trägt dort zu der
Sputterratenverstärkung bei. Eines der Ziele dieser Arbeit besteht daher in dem Nachweis
der Ratenerhöhung von Metalloxiden und der Entwicklung eines atomistischen Prozessver-
ständnisses für das serielle Co-Sputtern.
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KAPITEL 4
Analyseverfahren
Für die Charakterisierung der Prozessdynamik wurden zahlreiche Parameter wie beispiels-
weise die Targetspannung oder der Sauerstoffpartialdruck direkt am Computer ausgegeben
und erfasst. Einen Schwerpunkt dieser Arbeit stellt die Ratenerhöhung von Metalloxiden
durch Dotierung des Targets dar, die sich nur teilweise direkt in den Prozessparametern
zeigte. Für eine Quantifizierung der Ratenerhöhung sind während der Prozesse Substrate
beschichtet worden, die im Anschluss außerhalb der Beschichtungsanlage mit verschiedenen
Methoden untersucht wurden. Die Röntgenanalyse (Abschnitt 4.1) liefert materialspezifische
Informationen, wie beispielsweise die Struktur, die Dichte und die Schichtdicke. Für die
Analyse der Ratenerhöhung wurde im Wesentlichen die Änderung der Beschichtungsrate
durch Bestimmung der Schichtdicke betrachtet. Eine quantitative Bestimmung des Anteils
der Verunreinigung in den Schichten erfolgte mit verschiedenen Techniken zur Analyse der
chemischen Zusammensetzung. In Abschnitt 4.2 werden diese Methoden nur kurz vorgestellt,
da diese extern von Projektpartnern durchgeführt wurden.
4.1 Röntgenanalyse
Für die Untersuchung atomarer Strukturen mit elektromagnetischen Wellen sind Wellen-
längen in der Größenordnung der Atomabstände erforderlich (∼10−10 m). Somit ergeben
sich nach E = h · cλ Strahlungsenergien von einigen keV, welche charakteristisch sind für
Röntgenstrahlung. Die Auflösung dieser Strukturen erfolgt durch Beugung der Strahlung
am Kristallgitter und wird mit dem Messverfahren der Röntgenbeugung (X-ray diffraction,
XRD) verfolgt. Im Messbereich sehr kleiner Einfallswinkel treten aufgrund unterschiedlicher
Elektronendichten der benachbarten Grenzschichten Reflexionen der Röntgenstrahlung auf.
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Mit der Röntgenreflektometrie (X-ray reflection, XRR), der Messung des winkelabhängigen
Reflexionsverhaltens, können Informationen über Schichtdicke, Dichte und Grenzflächen-
rauigkeiten der Dünnschicht gewonnen werden. Sowohl die Röntgendiffraktometrie als
auch die Röntgenreflektometrie sind somit wichtige Werkzeuge zur Charakterisierung von
Dünnschichten. Für diese Arbeit ist die Röntgenbeugung von geringer Bedeutung und da-
her werden deren Grundlagen im Abschnitt 4.1.1 nur kurz aufgeführt. Der Abschnitt 4.1.2
behandelt die Grundlagen der Röntgenreflektometrie, die in dieser Arbeit im Wesentlichen
für die Schichtdicken- und Dichtemessung der abgeschiedenen Schicht angewendet wurde.
Die verwendete Messapparatur wird im Abschnitt 4.1.3 vorgestellt.
4.1.1 Röntgenbeugung
Die Röntgenbeugung beschreibt die kohärente Streuung von Röntgenstrahlung an einer
geordneten, periodischen Struktur wie einem Kristall. Die Strahlung wird an den Hüllenelek-
tronen der Atome gestreut. Im klassischen Bild werden die Elektronen im elektrischen Feld
der einfallenden Röntgenstrahlung zu Schwingungen angeregt und diese senden mit der
Oszillation ihrerseits Röntgenstrahlung derselben Frequenz in Form kugelförmiger Wellen,
den Sekundärwellen, aus. Mit einer periodischen Anordnung der Atome kommt es aufgrund
von Phasenunterschieden zwischen den Sekundärwellen zu konstruktiver und destruktiver
Interferenz, die durch die Bragg-Gleichung beschrieben wird:
λ= 2dhkl · si nθhkl . (4.1)
Mit ihrer Hilfe können beim XRD die Netzebenenabstände dhkl gemessen werden, wobei die
ganzzahligen Millerschen Indizes h, k und l die Schar entsprechend orientierter Netzebenen
kennzeichnet. θhkl beschreibt den Beugungswinkel an diesen Netzebenen, an denen sich
mit der verwendeten Kupfer-Kα-Wellenlänge von 1,5420 Å (siehe Abschnitt 4.1.3) für typi-
sche Netzebenenabstände im Ångström-Bereich Beugungsreflexe in einem Winkelbereich
von 10 - 90 ◦ ergeben können. Aus den Positionen der Beugungsreflexe können schließlich
Rückschlüsse auf die Kristallstruktur gezogen werden.
Amorphe Proben, genauer gesagt röntgenamorphe Proben, weisen in der Anordnung der
Atome eine zu geringe Fernordnung auf, so dass es zu keiner regelmäßigen Überlagerung
gebeugter Röntgenstrahlung kommt und sich im Diffraktogramm ein breiter, amorpher
Beugungsreflex auszeichnet. In polykristallinen Proben sind ausreichend große Kristallite in
zufälliger Orientierung vorhanden und an ihren Netzebenen können Beugungsreflexe auf-
treten. Die zufällige Orientierung lässt im Diffraktogramm alle erlaubten Reflexe erkennen,
da sich immer passend orientierte Kristallite finden, welche die Bragg-Bedingung erfüllen.
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Texturierte polykristalline Proben, deren Kristallite in ihrer Orientierung eine Vorzugsrich-
tung besitzen, zeichnen sich im Vergleich zu anderen Kristallebenen insbesondere durch
überhöhte Intensitätsverhältnisse entsprechender Beugungsreflexe aus. Proben mit perfekter
Fernordnung der Atome im Kristall können als monokristalline Probe in Form eines Si-Wafers
oder Saphir-Substrats vorkommen. Da viele Netzebenen zu einem einzelnen Beugungsreflex
beitragen, resultieren Peaks von hoher Intensität und geringer Breite.
Je nach Grad der Kristallinität und Textur zeigen sich unterschiedlich stark ausgeprägte
Beugungsreflexe. Das Streuvermögen der Röntgenstrahlung ist zudem von der Verteilung der
Elektronen abhängig, so dass sich neben der Bragg-Bedingung noch weitere Auswahlregeln
für Röntgenreflexe ergeben. Der Streubeitrag der Elektronenhülle eines Atoms wird durch
den atomaren Streufaktor fi beschrieben. Mit der Elektronendichteverteilung in einem
Gitterverbund mehrerer Atome errechnet sich aus den einzelnen atomaren Streufaktoren
der Strukturfaktor Fhkl , mit dem eine Vorhersage zu erlaubten Röntgenreflexen und seinen
Intensitäten möglich ist. Zudem fließt in den Strukturfaktor noch der Temperatureinfluss
Dhkl (T ) mit ein, welcher die Auslenkung der Gitteratome aus ihrer Ruhelage aufgrund der
thermischen Energie berücksichtigt [81]. Im zeitlichen Mittel führen diese Auslenkungen
zu einer verringerten Reflex-Wahrscheinlichkeit und resultieren somit in einer kleineren
Reflexintensität. Somit ergibt sich der Strukturfaktor zu
Fhkl = (
∑
i
fi e
i~G·~ri ) ·Dhkl (T ) (4.2)
mit fi =
∫
ni ·e i~G·~R dV und Dhkl (T )= e−1/6|~G|
2u2 (4.3)
mit dem Translationsvektor ~G , dem Ortsvektor~ri vom Bezugspunkt zu einem der Zentren der
Basisatome, dem Ortsvektor ~R vom Zentrum zum Volumenelement der Elektronenhülle des
betreffenden Atoms, der Elektronenzahldichte ni des i-ten Basisatoms und dem mittleren
Auslenkungsquadrat u2 der Atome aufgrund thermischer Bewegung. Die Intensität des ge-
beugten Röntgenstrahls berechnet sich mit Ihkl ∼ |Fhkl |2. Für weitere Informationen hierzu
und für die Phasenidentifikation oder Kristallitgrößenbestimmung sei auf weiterführende
Literatur verwiesen (z. B. [81–83]).
Die beiden gebräuchlichsten XRD-Messmethoden sind Messungen in der Bragg-Brentano-
Geometrie oder bei feststehendem, streifendem Einfallswinkel (vergl. Abb. 4.1). In der ersten
Methode gilt, Bezug nehmend auf die Substratoberfläche, Einfallswinkel gleich Ausfallwinkel
(ω= θ), häufig auch mit θ/2θ-Messung bezeichnet. Der 2θ-Winkel bezeichnet den Winkel
hinter der Probe zwischen der Einfallsebene der Strahlung auf die Probe und der Ausfallsebe-
ne zur Detektorposition. Somit können in dieser Anordnung nur die Netzebenen parallel
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Abbildung 4.1: XRD-Messanordnungen: a) Die Einhaltung von ω= θ (Einfallswinkel = Ausfallwinkel)
durch eine doppelte Drehgeschwindigkeit des Detektors mit der Drehung des Substrates kennzeichnet
die Bragg-Brentano Geometrie. Spaltblenden (S) formen den einfallenden Strahl und filtern die
Streustrahlung vor dem Detektor. Ein Signalbeitrag erfolgt nur durch Netzebenen (XRD) parallel zur
Substratoberfläche. b) Bei der Grazing-Incidence-Geometrie steht der Einfallswinkel ω fest und nur
der Detektor wird bewegt. Die größere Ausleuchtung der Probe bei flachem Einfallswinkel erfasst mehr
Streuzentren insbesondere bei schwach- oder polykristallinen Schichten. Für die Streustrahl-Filterung
sorgt vor dem Detektor eine Anordnung aus parallelen Platten (PP) und eine Spaltblende (S).
zur Probenoberfläche zum Signal beitragen. Diese XRD-Methode eignet sich für kristalline
Proben sowie für Texturmessungen. In der gleichen Messgeometrie, aber bei sehr kleinen
Einfallswinkeln, wird die Röntgenreflektometrie durchgeführt.
Die Messgeometrie mit feststehendem, streifendem Einfallswinkel (grazing incidence-
XRD) ermöglicht die Messung schwachkristalliner und polykristalliner Strukturen. Mit dem
flachen Einfallswinkel (ω ≈0,4..1 ◦) wird eine größere Fläche der Probe bestrahlt und so-
mit steht ein größeres Volumen für die Streuung der Röntgenstrahlung zur Verfügung. Mit
feststehendem Einfallswinkel wird das Streuvolumen beibehalten und der Detektor misst
im Winkelbereich 2θ die Beugungsreflexe derjenigen Strukturen, deren Kristallorientierung
und Netzebenenabstände bei entsprechender Detektorposition die Bragg-Bedingung erfül-
len. Zudem kann mit dem streifenden Einfall der Strahlung der Beitrag des Substrates am
Untergrund gering gehalten werden.
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4.1.2 Röntgenreflektometrie
Die Röntgenreflektometrie wird bei sehr kleinen Einfallswinkeln ebenfalls in der Bragg-
Brentano-Geometrie durchgeführt. Grundlage ist die Reflexion der Röntgenstrahlung an
Grenzflächen aufgrund von Unterschieden in der Elektronendichte der benachbarten Schich-
ten, was in klassischer Betrachtung in erster Näherung mit den Unterschieden in den Bre-
chungsindizes beschrieben werden kann. Der Wert für den komplexen Brechungsindex im
Röntgenstrahlungsbereich weicht nur geringfügig von 1 ab und wird nach [84] geschrieben
als
ñ= 1−δ+ iβ . (4.4)
Der Term δ steht für die Streuung der Strahlung am Material und β beschreibt das Absorpti-
onsverhalten. Die Röntgenstrahlung wechselwirkt mit den Elektronen der Atome, wobei die
Elektronen der Anregung aufgrund der hohen Frequenz nicht folgen können. Somit kann für
hochfrequente Anregung weit oberhalb der Resonanzfrequenzen der Term δ ausgedrückt
werden durch
δ= r0λ
2
2pi
ne . (4.5)
ne steht für die Elektronenkonzentration, λ ist die Strahlungswellenlänge und r0 bezeich-
net den Bohrschen Radius. Die Elektronenkonzentration ist mit ne = Z ·nAtom bestimmt
durch die Elektronenanzahl Z pro Atom und die Atomdichte nAtom , wobei Z noch um Bei-
träge des komplexen Atomformfaktors korrigiert werden muss. [83] Diese beschreiben das
wellenlängenabhängige Streuvermögen.
f˜ = f0+ f ′+ i f ′′ (4.6)
= Z + f ′+ i f ′′ (4.7)
Zudem lässt sich die Atomdichte durch nAtom = NA/A ·ρ mit der Avogadrozahl NA , der
Molmasse A und der Dichte ρ umschreiben. Es ergeben sich mit dem dispersionsabhängigen
Korrekturterm f ′+ i f " für die Gleichung 4.4 nun folgende Ausdrücke:
δ = r0λ
2
2pi
· Na
A
· (Z + f ′) ·ρ (4.8)
und β = r0λ
2
2pi
· Na
A
· f ′′ ·ρ (4.9)
Die Werte von δ und β liegen in beinahe allen Fällen in einer Größenordnung von 10−5 und
10−7. Die einfallende Röntgenwelle propagiert aus einem optisch dichteren in ein optisch
dünneres Medium (n˜ < nLu f t ). Nach dem Snellius’schen Brechungsgesetz ergeben sich reale
Brechungswinkel für cos(θi )≤ n˜/nLu f t . Für einen Einfallswinkel unterhalb eines kritischen
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Abbildung 4.2: In Bild a) ist ein typisches XRR-Profil gezeigt. Die wesentlichen Informationen werden
durch Anfitten gewonnen: Die Dichte der Schicht ergibt sich aus der Position der Absorptionskante.
Aus den Abständen der Interferenzmaxima (oder -minima) wird die Schichtdicke abgeleitet und aus
der Interferenzausprägung sowie der Stärke der Intensitätsabnahme können Grenzflächenrauigkeiten
gewonnen werden. Das Bild b) zeigt ein Beispiel für das XRR-Profil mit Fit-Resultat eines Multilayer-
Schichtsystems.
Winkels verschwindet der Brechungswinkel und Totalreflexion tritt auf, so dass Absorptions-
effekte vernachlässigt werden können (zumindest für eine qualitative Analyse). Mit nLu f t ≈ 1
und einer Taylor-Entwicklung des Cosinus um den kritischen Winkel θC ergibt sich
1−δ = cos(θC ) ≈ 1− θC
2
2
(4.10)
⇔ θC ≈
p
2δ . (4.11)
Der Totalreflexionswinkel zeigt sich in Messungen in einem starken Abfall der Reflexion. Aus
der Winkelposition dieser Absorptionskante und den Gleichungen 4.11 und 4.8 kann bei be-
kannter Komposition auf die Dichte der Schicht geschlossen werden. Eine Oberflächenrauig-
keit durch eine Felsenlandschaft aus Atomen oder einem Gradienten in der Elektronendichte
senkrecht zur Schichtoberfläche erhöht bereits vor dem kritischen Winkel die Absorption,
so dass es mit der diffusen Streuung zu einer Verschmierung der Absorptionskante kommt
sowie insgesamt eine verringerte Reflektivität besteht. Die Schwankungsbreite σ der realen
Oberfläche von der idealen Oberfläche wird in der Simulation in einem reduzierenden Faktor
der Fresnel-Reflektivität berücksichtigt. Näheres hierzu siehe [84, 85].
Die Abbildung 4.2 a) zeigt ein XRR-Profil einer TiN-Schicht mit einem breiten Intensitäts-
plateau und der Absorptionskante um den kritischen Winkel θC . Für Einfallswinkel θ > θC
dringt ein Teil der Strahlung in die Schicht ein und es kommt durch überlagerte Reflexionen
an Ober- und Unterseite der Schicht zu winkelabhängigen Intensitätsoszillationen. Diese
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periodischen Intensitätsmaxima und -minima bilden sich durch Interferenz, dem Superposi-
tionsprinzip aufgrund des optischen Gangunterschiedes zweier oder mehrerer reflektierter
Teilstrahlen, aus. Somit kann aus den Winkelabständen zweier benachbarter Interferenzma-
xima (oder -minima) auf die Schichtdicke geschlossen werden. Für θm À θC gilt
d ≈ λ
2
1
θm+1−θm
. (4.12)
Werden Interferenzen über einen weiten Winkelbereich gemessen, kann die Schichtdicke in
einem auflösbaren Bereich von 2 bis 300 nm mit hoher Genauigkeit von wenigen Ångström
bestimmt werden. Oberflächenrauigkeiten führen zu einer diffusen Streuung der Strahlung
und verringern damit den optischen Kontrast. Dies reduziert zudem die gesamte reflektierte
Intensität und schwächt die Interferenzerscheinung. Mit Hilfe des Computerprogramms
WinGIXA können aus einem gemessenen XRR-Profil durch Fitanalyse die wesentlichen Pa-
rameter wie Schichtdicke, Grenzflächenrauigkeit und Dichte sowie die Dispersion δ und
die Absorption β extrahiert werden. Ein Beispiel für das Anfitten eines XRR-Profils eines
Mehrfachschichtsystems aus SiO2/TiN/SiN ist in Abbildung 4.2 b) gezeigt.
In der Praxis zeigen sich weitere Einflüsse auf das Resultat einer XRR-Messung, welche
eine Analyse des XRR-Profils erschweren. Graduelle Änderungen in der Schichtdicke oder
Materialdichte beispielsweise verzerren das XRR-Profil in seiner Winkelabhängigkeit. Eine
Krümmung des Substrates wirkt sich auf die Intensität des reflektierten Strahls aus. Ein
konkav gekrümmtes Substrat fokussiert den Strahl und eine konvexe Krümmung erhöht
die Strahldivergenz, so dass das XRR-Profil in der Intensität verzerrt wird. Fälschlicherwei-
se werden beim Anfitten des Profils häufig dünne Zwischenschichten angenommen (sog.
Geisterschichten), um dem Intensitätsverlauf folgen zu können. [86]
Eine umfassende Beschreibung der XRR-Analyse mit der im Institut vorhandenen Messap-
paratur ist in Referenz [85] gegeben. Theoretische Aspekte und Analysen der Röntgenreflek-
tometrie werden ausgiebig in Referenz [87] behandelt.
4.1.3 Röntgenanlage
Für die Röntgenanalyse steht mit dem Philips X’Pert PRO MRD eine vollständig computerge-
steuerte Messapparatur zur Verfügung. Die Messungen können unter den oben aufgeführten
Messgeometrien für die Röntgenbeugung und die Röntgenreflektometrie erfolgen .
Als Röntgenquelle dient eine Kupfer-Röhre. In dieser evakuierten Röntgenröhre werden
aus einer Kathode Elektronen thermisch emittiert und durch eine Hochspannung zur Anode
beschleunigt. Dort dringen sie in das Anodenmaterial ein und erzeugen die Bremsstrah-
lung und die charakteristische Röntgenstrahlung. Letztere beschreibt die materialtypische
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Abbildung 4.3: Röntgen-Messapparatur: Auf der rechten Seite wird die Strahlung in einer Rönt-
genröhre erzeugt und Form und Divergenz des Strahls durch die primäre Optik modifiziert. In der
Mitte der Anlage befindet sich die Positioniereinheit für die Justage der Probe an die entsprechende
Messgeometrie. Auf der linken Seite wird der reflektierte oder gebeugte Röntgenstrahl mit der
Sekundäroptik gefiltert und zum Detektor gelenkt.
Differenz der Bindungsenergien von Elektronen im Atom, welche bei den durch Elektronen-
Beschuss induzierten elektronischen Übergängen vom Atom emittiert werden. [83, 84, 88] In
der verwendeten Messapparatur wird die Röntgenquelle mit einem Filamentstrom von 40 mA
und einer Betriebsspannung von 45 kV betrieben. Dabei ergibt sich mit Kupfer als Anoden-
material die Kα-Strahlung mit den beiden charakteristischen Strahlungen Kα1 und Kα2 und
den entsprechenden Wellenlängen λ1 = 1,5406Å und λ2 = 1,5443Å, wobei der Schwerpunkt
bei 1,5420 Å liegt. Zudem tritt eine höherenergetische Kβ-Strahlung mit einer Wellenlänge
von 1,3922 Å auf, welche in der Messapparatur durch entsprechende Monochromatoren und
Filter herausgefiltert wird. Eine umfassende Übersicht über die Erzeugung und Eigenschaften
der Röntgenstrahlung ist in [83] gegeben.
Die Abbildung 4.3 zeigt die Röntgen-Messapparatur. Der Aufbau lässt sich in die drei
Bereiche Primäroptik, Probenhalter und Sekundäroptik gliedern. Rechtsseitig befindet sich
die Primäroptik mit der Röntgenquelle und der zugehörigen Optik für die Strahlprofilfor-
mung und die Reduktion der Strahldivergenz. Der Probenhalter umfasst den Probentisch
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und die Euler-Wiege, mit der die Probe in die drei Raumkoordinaten x, y und z sowie in
den Eulerschen Drehwinkeln Φ undΨmit hoher Präzision positioniert werden kann. Die
Positionierungsgenauigkeit in den Raumkoordinaten beträgt 10µm für x, y, 1µm für z und
(1/100) ◦) für die Winkel Φ und Ψ. Zudem wird der Einfallswinkel der Röntgenstrahlung
auf die Probe über die Drehung des Probentischs mit dem Drehwinkel ω in einer Genauig-
keit von (1/10 000) ◦ gesteuert. Linksseitig der Messapparatur findet sich die Sekundäroptik.
Sie umfasst die Detektoren und die vorgesetzte Optik für die Strahlfilterung mittels Blen-
den, Kollimator und Monochromator. Die austauschbare Sekundäroptik wird auf Schwal-
benschwanzführungsschienen reproduzierbar befestigt. Es stehen zwei Optiken zur Verfü-
gung, eine Optik für XRD-Messungen unter streifendem Einfall (Parallel-Platten-Kollimator
mit Graphit-Kristallmonochromator), sowie eine Optik für XRD-Messungen in der Bragg-
Brentano-Geometrie (Mehrfach-Blendensystem mit gekrümmtem Kristallmonochromator).
An beiden Optiken wird ein Xenon-Gasproportionalzählrohr verwendet. Zudem steht für
die XRD-Messung in der Bragg-Brentano-Geometrie ein weiterer Detektor zur Verfügung,
ein ortsauflösender Halbleiter-Detektor X’Celerator. Seine Optik für die Reduzierung der
Streustrahlung und Strahldivergenz der gebeugten Strahlung besteht aus einem langen
Metallrohr-Kollimator und einer Spaltblende vor dem Detektor. Zur Monochromatisierung
muss primärseitig eine Ni-Folie eingesetzt werden. Die Positionierung der Sekundäroptik
erfolgt in derω-Drehachse mit dem Drehwinkel 2Θ in einer Genauigkeit von (1/10 000) ◦. Eine
ausführliche Beschreibung der Details der Röntgen-Messapparatur und der Probenjustage
für eine XRR-Messung findet sich in der Arbeit von H. Weis [85].
4.2 Analyse der Zusammensetzung
Das Ziel der Ratenerhöhung von Metalloxiden im reaktiven Sputterprozess durch Co-
Dotierung des Targets mit schweren Elementen ist begleitet von einer Verunreinigung der
abgeschiedenen Schicht mit eben diesem Dotierungsmaterial. Für eine Aussage zur Effizienz
der Ratenerhöhung ist somit die Dotierungskonzentration in der abgeschiedenen Schicht
zu ermitteln. Daher werden in den folgenden Abschnitten verschiedene Methoden für die
Analyse der chemischen Zusammensetzung kurz aufgeführt. Die Analyse der chemischen
Zusammensetzung einer Dünnschicht basiert auf der elementcharakteristischen Antwort
bei Anregung mit hochenergetischer Strahlung. Die Röntgen-Photoelektronenspektroskopie
(Abschnitt 4.2.1) verwendet Röntgenstrahlung für die Anregung in der Schicht und die dabei
herausgelösten Elektronen werden analysiert. Diese Methode wurde von Projektpartnern
im Ångström Laboratorium der Universität Uppsala durchgeführt und ihre Resultate von
weiteren Projektpartnern am Fraunhofer Institut für Schicht- und Oberflächentechnik in
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Braunschweig mit der Elektronenstrahlmikroanalyse (Abschnitt 4.2.2) verifiziert. Hier regt
ein hochenergetischer Elektronenstrahl in der Schicht die Emission von charakteristischer
Röntgenstrahlung an. Eine weitere Möglichkeit zur quantitativen Bestimmung der Verunrei-
nigungskonzentration ist mit der Rutherford Rückstreu-Spektrometrie gegeben (Abschnitt
4.2.3) und wurde am Peter Grünberg Institut des Forschungszentrums Jülich durchgeführt.
Bei der Rückstreu-Spektrometrie wird die Schicht mit monochromatischen, hochenergeti-
schen He+-Ionen beschossen und die Energie der rückgestreuten He+-Ionen analysiert.
4.2.1 Röntgen-Photoelektronenspektroskopie
Die Photoelektronenspektroskopie (PES) beruht auf dem Photoeffekt, bei dem durch An-
regung mit Photonen Elektronen aus den Atomen bzw. aus dem Festkörper herausgelöst
werden. Mit der Bestimmung ihrer kinetischen Energie können die elementcharakteristi-
schen Bindungsenergien ermittelt werden, womit ein Elementnachweis eindeutig gegeben
ist. Bei Verwendung von Röntgenstrahlung als Anregungsquelle (X-ray photoelectron spec-
troscopy, XPS) werden die stärker gebundenen Rumpfelektronen herausgelöst, bei denen
geringfügige Unterschiede in den Bindungsenergien Aufschluss über das Vorliegen der chemi-
schen Form geben sowie sich aus den Spektren der Valenzzustand eines Elements zeigt. [89]
Mit der lichtelektrischen Gleichung
Ekin = EPhoton−EBindung−ΦSpektrometer (4.13)
wird der Zusammenhang der kinetischen Energie Ekin der emittierten Elektronen mit der
Energie der einfallenden Photonen EPhoton und der Bindungsenergie EBindung für die Aus-
trittsarbeit der Elektronen aus dem Atom bzw. Atomverbund hergestellt. Hinzu kommt noch
ein KorrekturtermΦSpektrometer für die Austrittsarbeit am Spektrometer.
Die Strahlungsquelle besteht aus einem Filament (Kathode) und einer Metallanode. Mit
einem hohen Filamentstrom werden Elektronen emittiert und in einem Hochspannungsfeld
von typischerweise 10-15 kV auf die Metallanode beschleunigt, wo mit dem Eintreffen der
Elektronen in den Festkörper Röntgenbremsstrahlung sowie charakteristische Röntgenstrah-
lung erzeugt wird (vgl. Abschnitt 4.1.3). Typischerweise wird Aluminium als Röntgenquelle
verwendet (E (Kα) = 1486,6 eV). Die Bremsstrahlung wird mit einem dünnen Aluminiumfens-
ter abgeschwächt, so dass im Wesentlichen die Al Kα-Linie zur Anregung beiträgt.
Aus dem bestrahlten Material werden die Elektronen aus dem Atomverband herausge-
schlagen, welche nur bis zu einer bestimmten Auslösungstiefe ohne Energieverlust aus dem
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Abbildung 4.4: Linksseitig ist schematisch der Aufbau eines Röntgen-Photoelektronenspektrometers
gezeigt. Durch Bestrahlung der Probe erfolgt eine Photoionisation und Elektronen werden aus
der Materialoberfläche herausgelöst. Elektrostatische Linsen und ein Analysator ermöglichen eine
energieselektive Intensitätsmessung der Elektronen am Detektor, wobei ggf. ein Sekundärelektronen-
vervielfacher vor dem Detektor das Signal verstärkt. Rechtsseitig im Bild ist ebenfalls schematisch
die elektronische Zustandsdichte im Festkörper gezeigt mit dem zugehörigen XPS-Spektrum. In
der Berechnung ist neben der Austrittsarbeit auch der apparaturbedingte Energieverlust Φ zu
berücksichtigen, welcher durch eine Eichung ermittelt wird.
Material austreten und am Detektor ankommen können. Die Auslösungstiefe (bis 100 Å),
auch als Informationstiefe bezeichnet, ist um ein Vielfaches kleiner als die Eindringtiefe
der Röntgenstrahlung und somit ein limitierender Faktor für die Elektronen-Spektroskopie.
Somit eignet sich eine XPS-Messung vorwiegend für eine Analyse von Festkörperoberflächen
und sehr dünnen Schichten.
Die emittierten Elektronen werden beispielsweise über elektrostatische Linsen und Ge-
genspannungen in einem Analysator monochromatisiert und gegebenenfalls über einen
Sekundärelektronenvervielfacher detektiert. Die gemessene, energieaufgelöste Intensität
kann nach Gleichung 4.13 direkt zu den Bindungsenergien in Relation gesetzt werden. Aus
den Verhältnissen der Intensitäten bzw. der Peakflächen lässt sich die Stöchiometrie der
untersuchten Schicht bestimmen. In diese Berechnungen fließen die Wirkungsquerschnitte
des Photoeffekts, Sekundäremissionsprozesse und die mittlere freie Weglänge der Elektronen
im Festkörper (Informationstiefe) ein. Sehr leichte Elemente wie Wasserstoff und Helium
können aufgrund ihrer sehr kleinen Wirkungsquerschnitte nicht mit dieser Methode gemes-
sen werden. [90]
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Für eine Messung wird in der Analysekammer ein Basisdruck im Bereich des Ultrahoch-
vakuum benötigt (∼10−10 mbar), um unvermeidbare Verunreinigungen der Oberflächen
mit Adsorbaten aus der Restgasatmosphäre (vorwiegend CO und CO2) zu minimieren. Die
Schichtdicke der Verunreinigung kann sich auf mehrere Nanometer belaufen und führt auf
Grund der geringen Informationstiefe der XPS-Messung zu deutlichen Informationsverlusten.
Werden Proben aus anderen atmosphärischen Umgebungen eingeschleust, sind für eine XPS-
Messung entsprechende Oberflächenbehandlungen, beispielsweise mittels Sputterätzen,
notwendig. Eine umfassende Beschreibung und Erklärung der Photoelektronenspektroskopie
wird in Referenz [91] gegeben.
4.2.2 Elektronenstrahlmikroanalyse
Mit der Elektronenstrahlmikroanalyse (ESMA; engl. electron probe micro analysis, EPMA) ist
eine weitere Methode für eine zerstörungsfreie Analyse der chemischen Zusammensetzung
gegeben. Ihre Vorteile zeichnen sich aus durch die Analyse geringster Volumina (< 30µm3),
sehr geringer Element-Nachweisgrenzen im Bereich von 0,01 Gew.-% und der Möglichkeit
der Rasterung und somit einer Elementkartierung (Mapping) eines definierten Areals der
Probenoberfläche. [92]
Wird eine Probenoberfläche mit einem hochenergetischen Elektronenstrahl (mehrere
keV) bestrahlt, können im Material verschiedene Effekte auftreten wie beispielsweise eine
Phononenanregung (Aufheizen der Probe), Fluoreszenz, kontinuierliche Röntgenstrahlung,
charakteristische Röntgenstrahlung, Erzeugung von Sekundärelektronen sowie Rückstreu-
elektronen oder die Emission von Auger-Elektronen. Der Auger-Effekt ist von der Ordnungs-
zahl Z abhängig und tritt mit höherer Wahrscheinlichkeit bei leichten Elementen auf, wäh-
rend zu schweren Elementen hin hauptsächlich die Röntgenstrahlung emittiert wird. Für die
Elementanalyse mittels ESMA werden die charakteristischen Röntgenstrahlen herangezogen,
welche entweder wellenlängendispersiv (WDX) oder energiedispersiv (EDX) erfasst werden.
Ersteres basiert auf der Detektion des Röntgensignals mit einem Gasproportionalzählrohr
nach Bragg-Reflexion an einem Kristall und weist damit die höhere spektrale Auflösung auf.
Bei der zweiten Methode werden alle Signale simultan mit einer kürzeren Detektionszeit
von einem Halbleiterdetekor aufgenommen, wobei die Anzahl der erzeugten Elektron-Loch-
Paare in der Halbleitermatrix proportional zur Energie des Röntgenquants ist.
Die chemische Zusammensetzung erfolgt durch die Bestimmung der charakteristischen
Röntgenlinien und den Vergleich ihrer Peakintensitäten. Hierfür müssen Standardmateria-
lien als Referenz herangezogen werden. Zudem muss das Spektrum vorab um die Beiträge
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durch Sekundärprozesse in der Detektormatrix korrigiert werden (Fluoreszenz, Absorption
etc.). Aufgrund der Abhängigkeit von hohen Ionisierungsenergien eines Atoms für die Aus-
sendung charakteristischer Röntgenstrahlung sind Elemente erst ab einer Ordnungszahl von
4 (Beryllium) detektierbar. Für eine ausführliche Beschreibung der Elektronenstrahlmikro-
analyse, der Spektrumanalyse und des Mappings sei auf entsprechende Literatur verwiesen
(z. B. [93, 94]).
4.2.3 Rutherford-Rückstreu-Spektrometrie
Ernest Rutherford konnte mit seinen Mitarbeitern Geiger und Marsden 1909 die Rückstreu-
ung von Alpha-Teilchen bei Beschuss einer dünnen Goldfolie beobachten und daraus 1911
die Vorstellung des Atommodells erweitern, dass seine Masse im Wesentlichen im positiv
geladenen Kern konzentriert und mit einer negativ geladenen Atomhülle aus Elektronen
versehen ist. [95, 96] Hieraus leitet sich die Rutherford-Rückstreu-Spektrometrie (Rutherford
Backscattering Spectrometry, RBS) ab, mit der dünne Schichten mit Hilfe von Ionenstrahlen
untersucht werden können.
Als Ionen werden in der Regel α-Teilchen, He+- oder He2+-Ionen (Z = 2), verwendet, die
beispielsweise künstlich in einer He-Gasatmosphäre erzeugt werden können und in einem
Linear-Beschleuniger ihre kinetische Energie (keV bis MeV) erhalten. Die Rückstreuung
wird entweder unter einem festen Rückstreuwinkel oder winkelabhängig energieaufgelöst
detektiert. Das Messprinzip ist linksseitig in Abbildung 4.5 gezeigt.
Die Rückstreuung wird als elastischer Stoßprozess zwischen einem hochenergetischen
Teilchen und einem stationären Nuklid in der zu untersuchenden Probe aufgefasst. Der
Energieverlust bei einer Kollision mit dem Nuklid wird beschrieben durch
E1 = k ·E0 . (4.14)
Die kinetische Energie E0 des einfallenden Projektils reduziert sich um den kinematischen
Faktor k nach
k =
m1 cosθ1±
√
m22−m21 sin2θ1
m1+m2
 mit
+ für m1 <m2− für m1 >m2 . (4.15)
Die Massen m1 und m2 stehen für das Projektil und das Nuklid, θ1 kennzeichnet den Streu-
winkel des Projektils (180 ◦ = vollständige Rückstreuung). Diese Gleichungen beschreiben die
Energie des gestreuten Projektils in Abhängigkeit von seinem Streuwinkel. Die Wahrschein-
lichkeit für ein solches Rückstreu-Ereignis ist allerdings abhängig von den vorliegenden
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Abbildung 4.5: Linksseitig ist das Prinzip der Rutherford-Rückstreumessung gezeigt. He+-Ionen
werden auf die Probe beschleunigt und erfahren dort teilweise eine elementabhängige Rückstreuung.
Diese rückgestreuten α-Teilchen können über einen Analysator energieaufgelöst detektiert werden.
Rechtsseitig findet sich ein RBS-Spektrum einer mit Wolfram dotiertem Aluminiumoxid-Schicht
auf einem Silizium-Substrat. Gearbeitet wurde mit 1.4MeV H+-Ionen bei einer Ionen-Dosis von
1,5µC. Die Detektion erfolgte unter einem Rückstreuwinkel von 170 ◦ mit einer Energieauflösung
von 1.29 keV.
Kernladungen Z1 und Z2 der Kollisionsteilnehmer und wird mit dem differenziellen Streu-
querschnitt beschrieben.
dω
dΩ
=
(
Z1Z2e2
4pi²0E0
)2
1
sin4(θ1/2)
(4.16)
Mit der Gleichung 4.15 zeigt sich, dass eine Rückstreuung von schweren Teilchen an leich-
teren Elementen nicht möglich ist, da der kinematische Faktor real bleiben muss. Zudem
verringert sich in der Gleichung 4.16 für sehr leichte Stoßpartner (kleines Z ) der differenzielle
Streuquerschnitt deutlich, so dass eine Rückstreuwahrscheinlichkeit kaum gegeben ist. Mit
den in der Praxis verwendeten He-Ionen sind mit der Rückstreumethode somit Elemente
erst ab Z = 4 nachweisbar. Sind verhältnismäßig schwere Elemente in der Probe vorhanden
(m1 ¿m2), so sind diese bereits bei sehr geringen Konzentrationen nachweisbar aufgrund
des mit Z 2 skalierenden Wirkungsquerschnittes und der fast vollständigen Impuls- und
Energieerhaltung bei der Rückstreuung des α-Teilchens. Die Nachweisbarkeitsgrenze ist
daher elementabhängig, so dass hieraus sich auch ihre Nachweisgenauigkeit bestimmt. Eine
Detektion erfolgt in der Regel unter einem Winkel nahe 180 ◦, wo der Energieverlust bei der
Streuung maximal und damit die Massenauflösung am höchsten ist.
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Die Ionen verlieren auf ihrem Weg durch die Probe bis und nach einem Rückstreuereignis
kontinuierlich Energie. Bei der Detektion zeigt sich das Signal eines Elementes dann in einem
entsprechend breiteren und niedrigeren Energiebereich. Somit ist auch eine Tiefenauflösung
mit der Rückstreumethode möglich. Die korrigierte Energie eines detektierten Teilchens
nach einer Streuung mit einer Weglänge z in der Schicht ergibt sich aus
E(z)= k
E0− z1∫
0
(
dE
d z
)
d z
− z2∫
0
(
dE
d z
)
d z . (4.17)
das Bremsvermögen dEd z beschreibt den Energieverlust pro Weglängeneinheit und leitet sich
aus der Bethe-Formel ab. Der Term in der eckigen Klammer steht für die Energiekorrektur
des einfallenden Teilchens auf der Weglänge z1 im Material bis zum Rückstreuereignis, das
zweite Integral beschreibt den Energieverlust des rückgestreuten Teilchens auf der Weglänge
z2 aus der Probe heraus. Für Informationen hierzu sei auf weiterführende Literatur verwiesen
(z.B. [97]).
Rechtsseitig in der Abbildung 4.5 ist ein RBS-Spektrum von einer mit Wolfram dotierten
Aluminiumoxid-Schicht, abgeschieden auf einem Silizium-Substrat, gezeigt. Es ist sehr gut
zu erkennen, dass das schwere Wolfram trotz seiner sehr geringen Konzentration mit hoher
Rückstreuenergie detektiert wird. Das Signal für Aluminium ist weniger stark ausgeprägt
und überlagert sich mit der Rückstreukante von Silizium bei etwa 570 keV. Das Sauerstoff-
signal wird aufgrund seiner geringsten Masse in der Schichtkomposition weniger häufig
und mit größerem Energieverlust bei geringeren Energien detektiert. Trotz seiner hohen
Konzentration in der Schicht ist sein Signal hier im Vergleich am schwächsten ausgeprägt.
Die Signalbreite und seine exakte Position spiegeln den Energieverlust der Rückstreuenergie
in der Schicht wieder und stellt somit eine Tiefenauflösung dar. [30]
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KAPITEL 5
Serielles Co-Sputtern
Das Magnetronsputtern stellt aus energetischer Sicht einen sehr ineffizienten Prozess dar.
Die kinetische Energie der Ionen verliert sich im Sputterprozess vorwiegend in den Kollisions-
kaskaden im Target, wobei der Großteil der Energie tief unter der Oberfläche dissipiert. Dabei
gehen bis zu 90 % der eingebrachten Leistungen durch Wärmeumwandlung verloren, so dass
zudem eine effiziente Targetkühlung erforderlich ist. Mit dem Effekt der Ratenverstärkung
kann die Effizienz des Sputterprozesses erhöht werden. Durch Implantation schwerer Atome
nahe unter die Oberfläche können die ioneninduzierten Stoßkaskaden im Sputterprozess an
ihnen zurück zur Oberfläche reflektiert werden und dabei weitere Targetatome aus dem Ver-
bund herauslösen. Der Effekt der Ratenerhöhung ist seit der Entdeckung in den 1990er Jahren
vorwiegend für metallische Prozesse simuliert und experimentell untersucht worden. Eine
weitere interessante Möglichkeit stellt insbesondere die Anwendung bei keramischen Targets
oder in reaktiven Sputterprozessen von metallischen Targets dar, da diese Prozesse geprägt
sind von deutlich geringeren Sputterraten als bei rein metallischen Sputtervorgängen. [98]
Das aus dem Co-Sputtern heraus entwickelte serielle Co-Sputtern erlaubt nicht nur die
Durchmischung von Materialien auf atomarer Ebene, so dass „neuartige“ Legierungen mög-
lich sind, sondern bietet auch die Möglichkeit einer durchstimmbaren Dotierung des rotie-
renden Targets (z. B. für die Herstellung transparenter leitfähiger Oxide wie ZnO:Al). Zudem
ist es für den reaktiven Sputterprozess vorteilhaft, die Sputterprozesse in getrennten Atmo-
sphären zu betreiben. Auf diesem Wege sind die beiden Sputterprozesse kontrollierbarer und
unabhängiger zu steuern, so dass beispielsweise bei Veränderung der atmosphärischen Zu-
sammensetzung in der Hauptkammer eine gleichbleibende Co-Deposition auf das rotierende
Target möglich ist. Die Abbildung 5.1 zeigt in Bild a) das Konzept des seriellen Co-Sputterns
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Abbildung 5.1: Bild a) zeigt das nach [80] vorgestellte Prinzip zum seriellen Co-Sputtern mit
einer zylindrischen Drehkathode und einer planaren Sekundärkathode. Hier wird das Konzept dahin
erweitert, dass beide Sputterprozesse in individuellen Gasatmosphären betrieben werden können. Bild
b) zeigt das gleiche Prinzip für eine planare Drehkathode.
mit einer zylindrischen Drehkathode und einem Planartarget. Die Abschirmungen sind derart
konfiguriert, dass der Co-Sputterprozess in einer eigenen Gasatmosphäre betrieben werden
kann. Dieser Raum bildet die „Sekundärkammer“, der Raum für das Sputtern der rotierenden
Kathode wird mit „Hauptkammer“ bezeichnet. Der Prozessdruck für das Co-Sputtern in
der Sekundärkammer ist deutlich erhöht gegenüber dem Druck in der Hauptkammer. Mit
dem ausströmenden Gas aus der Sekundärkammer über die Beschichtungsöffnung wird ein
Eindringen von Reaktivgasatomen in die Sekundärkammer unterdrückt. Für diese Arbeit
wurde das serielle Co-Sputtern mit einer drehbaren Planarkathode für den Einsatz im Labor
realisiert (Abb. 5.1b)).
Mit dem seriellen Co-Sputterprozess kann nun eine dünne Schicht aus schweren Atomen
auf das stetig rotierende Target aufgetragen werden. Diese werden bei Eintritt in die Erosi-
onszone des primären Sputterprozesses zum Teil wieder weggesputtert oder in das Target
implantiert, so dass diese für den anhaltenden Sputterprozess innerhalb der Erosionszone
zur Ratenverstärkung beitragen können.
Die Arbeit zum seriellen Co-Sputtern gliedert sich in drei Abschnitte. Teil I befasst sich mit
der Entwicklung und dem Aufbau der Anlage sowie einigen Details zur Steuerung der Anlage.
In Teil II wird die Inbetriebnahme der Anlage anhand kleinerer Entwicklungen und Anpas-
sungen für einen vollständigen Betriebsablauf erläutert. Hierzu gehören die Untersuchung
der Magnetronkonfiguration mit dem charakteristischen Erosionsprofil des Drehtargets
sowie das Verhalten der Targetspannung, die Frage nach einer homogenen Co-Deposition
auf das Drehtarget und die Effizienz der Gasseparation. Der Teil III befasst sich mit den
experimentellen Untersuchungen zur Charakterisierung der Prozesse an der Drehkathode
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mit den Targetmaterialien Aluminium und Titan sowie mit dem seriellen Co-Sputterprozess
am Beispiel der Ratenerhöhung von den Metalloxiden Al2O3 und TiO2 durch Co-Dotierung
mit Wolfram und Bismut.
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Teil I - Aufbau der Beschichtungsanlage
Zu Beginn dieser Arbeit bestand die Beschichtungsanlage für das serielle Co-Sputtern zu-
nächst nur in Ideen und Skizzen, wie sie in Abbildung 5.1 zu sehen sind. Aus diesen Überle-
gungen wurde in mehrmonatiger Zusammenarbeit mit der Konstruktionsabteilung des 1.
Physikalischen Instituts am Computer ein 3-dimensionales Modell erstellt, dabei stetig ver-
bessert und weiterentwickelt unter Berücksichtigung der Kompatibilität einiger wesentlicher
Komponenten zu existierenden Beschichtungsanlagen der Arbeitsgruppe (z. B. Targets, Io-
nenstrahlquelle etc.). In dieser Phase wurde in Zusammenarbeit mit der Firma Interpane E&B
eine rotierende Planarkathode entwickelt und technische Lösungen erarbeitet, welche eine
maximale Performance in der Nutzung der Anlage ermöglichen, wie beispielsweise die in situ
Höhenverstellbarkeit verschiedener Komponenten oder eine effiziente Shutterausführung
auf engstem Raum. Mit dem 3D-Modell konnte das Zusammenspiel der Komponenten sowie
das einsehbare Sichtfeld von außen in die Kammer überprüft und somit die Nutzbarkeit
der Anlage in eingeschränktem Maße getestet werden (z. B. Positionen der Flansche und
Sichtfenster). Erst nach Fertigstellung des Modells wurden technische Zeichnungen erstellt
und für die Fertigung der hausinternen Werkstatt in Auftrag gegeben, welche innerhalb
von 12 Monaten die zahlreichen Klein- und Großteile herstellte. Neben den zusätzlichen
Schweißarbeiten mussten von seitens der Werkstatt zahlreiche Vorarbeiten geleistet werden,
um eine Fertigung mit den vorhandenen Kapazitäten zu ermöglichen, da diese durch die
geometrische Dimension der Anlage weitestgehend ausgeschöpft war. Eine weitere Heraus-
forderung stellte die abschließende Fertigung der Kühlplatte für die rotierende Kathode dar,
welche zuletzt in Zusammenarbeit mit dem Forschungszentrum Jülich in der Zentralabtei-
lung Technologie durch ein Strahlfügeverfahren realisiert werden konnte.
Die Abbildung 5.2 zeigt das 3D-Modell der für den seriellen Co-Sputterprozess wesentli-
chen Baugruppen im Inneren der Beschichtungsanlage: Das Primärtarget auf der Drehkatho-
de (1) wird im seriellen Co-Sputterprozess mit dem Targetmaterial von der Sekundärkathode
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(2) beschichtet. Unterhalb der Position des stationären Magnetrons (3) wird das stetig ro-
tierende Primärtarget mit dem co-deponierten Material erodiert und der Materialmix auf
einem sich auf dem Probenteller (4) befindlichen Substrat abgeschieden. Optional kann an
Position (5) das Substrat rückseitig mit einer Substratheizung beheizt werden. Alternativ
kann an dieser Position auch eine Stressmessung erfolgen, um Verspannungen der aufwach-
senden Schicht in-situ zu messen und damit Rückschlüsse auf Zusammenhänge zwischen
der Verspannung und weiteren Schichteigenschaften ziehen zu können [99]. Weitere Durch-
führungen in Boden und Deckel ermöglichen den Einsatz beispielsweise einer weiteren
Kathode (6) für das Sputtern einer Schutzschicht oder andersartige Anwendungen.
In den Abschnitten 5.1 bis 5.4 dieses Kapitels werden die Beschichtungsanlage und ih-
re einzelnen Baugruppen detailliert vorgestellt. In Abschnitt 5.5 wird die Ausstattung und
Bedienung dieser Anlage beschrieben. Dabei werden Hardware und weitere Steuerungs-
komponenten aufgeführt und erklärt, wie diese trotz unterschiedlichster Kommunikations-
anforderungen in einer intern entwickelten Software zusammengeführt werden und eine
benutzerfreundliche Bedienung und Skript-Programmierung einer computergesteuerten
Prozessführung ermöglichen.
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Abbildung 5.2: 3D-Modell von der Innenansicht der Beschichtungsanlage mit den für den seriellen
Co-Sputterprozess relevanten Baugruppen.
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5.1 Kammer
Der kreisrunde Korpus der Beschichtungsanlage besteht im wesentlichen aus zwei Edelstahl-
Teilen, einem Bodenteil und einem Deckel. Diese werden im Folgenden allgemein als „Topf“
und „Deckel“ bezeichnet. Für die Wandung wurden zwei Rohrsegmente aus Edelstahl mit
einem Innendurchmesser von 800 mm und 6 mm Wandstärke mit ungefährem Längenver-
hältnis von 2:1 für Topf- und Deckelhöhe verwendet, so dass im Kammerinneren die für
die Baugruppen notwendige Raumhöhe von etwa 500 mm gegeben ist. Da sich bei einem
Evakuierungsprozess in der Kammer ein Unterdruck von einem bar einstellt, muss hier in
Anbetracht der großen Kammeroberfläche (∼ 2,25 m2) von einer Gesamtgewichtskraft von
22,5 t ausgegangen werden, welche auf den gesamten Korpus wirkt, bzw. eine Gewichtskraft
von 10 t, die auf Deckel und Boden wirkt (∼ 1 m2). Bei einer maximal zulässigen Verbiegung
um 3/10 mm für die elastische Deformierung von Boden und Deckel während eines Eva-
kuierungsprozesses wurde eine Mindeststärke von 3 cm für Boden- und Deckel errechnet.
Die Kammerwand ist durch ihre Kreisform selbststabilisierend. Abbildung 5.3 zeigt ein 3D-
Modell des Kammerkörpers bestehend aus Topf und Deckel.
An oberer und unterer Wandung sind Edelstahlringe mit einer glatten Dichtfläche für eine
O-Ring gedichtete Verbindung von Topf und Deckel der Beschichtungsanlage angeschweißt.
Die Kammergröße erfordert einen Zentrierring mit Elastomerdichtring und Außenring, hier
wird ein DN 800 ISO Zentrierring aus Aluminium und Fluorpolymer-Kautschuk (FPM) ver-
wendet. FPM erweist sich aufgrund seiner Temperaturbeständigkeit bis 150 ◦C als vorteilhaft,
da damit eine höhere Ausheiztemperatur der Kammer möglich ist.
Im Bodenflansch sind Dichtflächen für drei DN KF Vakuumdurchführungen eingearbeitet,
zwei DN 160 ISO-K sowie eine rechtwinklige Ausführung mit den Maßen 180 x 320 mm, wel-
che die Option bietet, Objekte von ungewöhnlicher Geometrie in die Kammer einzuführen
wie beispielsweise eine Doppelkathode. Im Deckel sind drei Klammerflansche vorgesehen:
Ein DN 160 ISO-K für die Durchführung einer Standardkathode für zusätzliche Beschich-
tungen (beispielsweise für das Sputtern von Schutzschichten), ein DN 200 ISO-K für einen
möglichen Einsatz der Ionenstrahlquelle und ein DN 320 ISO-K für den Einsatz der Dreh-
kathode. Hinzu kommen noch über 40 eingearbeitete Rohrflansche in DN-CF Ausführung
(Größen DN 25 bis DN 160 CF) verteilt auf Wandung und Boden für zahlreiche Sichtfenster,
Pumpstand, Anschlüsse für Messsonden, Gaseinlässe und Durchführungen zum Substrat-
drehteller und den Sekundärkathoden. Der Pumpstand ist an einem DN 160 CF Flansch
angebracht, wobei ein zweiter DN 160 CF Flansch als Reserve eingeplant und zunächst blind
geflanscht wurde. Seitlich der Kammer ist an einem DN 25 CF Flansch der Gaseinlass in
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Abbildung 5.3: 3D-Modell der Kammer: Der untere Teil zeigt den Topf mit seitlich angebrachter
Turbopumpe und den innenseitigen Abschirmungen an Boden und Wandung. Im Boden des Topfes
sind die ins Kammerinnere ausgerichtete Rohrflansche für die Vakuumdurchführung des Probentellers
und der beiden Sekundärkathoden zu erkennen. Sowohl im Topf als auch im Deckel sind Dichtflächen
eingearbeitet, welche vorgesehen sind für DN KF-Vakuumdurchführungen wie für die Drehkathode
und optionale Applikationen.
die Hauptkammer angebracht, für die kleineren Sekundärkammern sind die Gaseinlässe im
Bodenflansch ebenfalls über DN 25 CF Flansche vorgesehen. Ein kleiner Überblick über die
Anschlussmöglichkeiten für die Sekundärkammern wird in Abschnitt 5.3 gegeben.
Bei den Beschichtungsprozessen wird auf die gesamte Innenfläche der Kammer Mate-
rial abgeschieden. Dies führt zu einer Vergrößerung der Gesamtoberfläche und wirkt sich
langfristig negativ auf den Evakuierungsprozess aus, da diese (porösen) Schichten stetig aus-
gasen und die Evakuierungszeit verlängern. Um diese nicht zu vermeidende Verunreinigung
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zu minimieren, sind Boden und Deckel sowie die Kammerwand vollständig mit heraus-
nehmbaren Schutzblechen versehen, so dass diese in regelmäßigen Zeitabständen gereinigt
werden können. Die Rohrflansche wurden innenseitig mit Aluminiumfolie ausgekleidet. Die
Sichtfenster beschränken sich auf Rohrflansche in den Größen DN 40 bis DN 100 CF in der
Kammerwand. Einige dieser Rohrflansche weichen von einer üblicherweise radial zentrierten
Ausrichtung ab, um vom Blickwinkel her besonders interessante Bereiche in der Kammer
abzudecken (z. B. die Erosionszone am Primärtarget, Zugang für OES-Messungen in den
Sekundärkammern). Alle DN 100 CF Flansche dienen als Sichtfenster und sind zusätzlich mit
einer Blende ausgestattet, welche über eine Drehdurchführung manuell gestellt werden kann.
Diese sind notwendig, um die Beschichtung der Sichtgläser zu minimieren. In die restlichen
kleineren Sichtfenster wurden transparente Polykarbonatscheiben eingesetzt, welche bei
Bedarf einfach ausgetauscht werden können.
Für den Evakuierungsprozess wurde zunächst eine Membranvakuumpumpe (Pfeiffer Va-
cuum MVP 055-3, 65 l/min Max. Pumpleistung) verwendet, welche einen Vordruck von unter
3 mbar nach etwa einer Stunde erreichte. Nach mehreren Stunden waren bestenfalls Druck-
werte knapp unterhalb von 2 mbar möglich. Bei einem Vordruck von dieser Größenordnung
kann die Turbo-Molekular-Pumpe (Pfeiffer Vacuum TMU 521) zugeschaltet werden und
ermöglicht bei dieser Anlage mit einer Drehfrequenz von 833 Hz einen Basisdruck von unter
2 ·10−6 mbar bei einem Kammervolumen von ca. 0,25 m3 und ca. 4,8 m laufende Gummidich-
tungslänge. Sputterprozesse wurden i. d. R. bei einem Prozessdruck von 0,4 Pa durchgeführt.
Die Drehgeschwindigkeit der Turbopumpe wurde vorab auf 541 Hz gedrosselt, um zum einen
den gesamten Gasverbrauch zu minimieren und zum anderen die Last der Turbopumpe zu
reduzieren. Die anfängliche Verwendung einer Membranvakuumpumpe als Vorpumpe führ-
te zu dem Problem, dass sich aufgrund ihrer zu geringen Pumpleistung während eines länger
dauernden Prozesses ein zu hoher Druck zwischen Turbo- und Membranpumpe aufstaute.
Nach Beendigung der Prozesse und damit ausbleibender Gasströmung in Pumprichtung
der Turbo-Molekular-Pumpe, entlud sich dieser Druck langsam entgegen der Pumprichtung
in die Hauptkammer. Erst nachdem sich ein ausreichender Vordruck zwischen den beiden
Pumpen einstellte, konnte der erforderliche Basisdruck in der Hauptkammer erreicht werden.
Daher wurde die Membranpumpe gegen eine Scrollpumpe (Edwards XDS10, 155 l/min Max.
Pumpleistung) ausgetauscht, welche einen höheren Durchsatz hat und einen ausreichend
geringen Vordruck von deutlich unter 10−2 mbar erreichen kann. Dies reduzierte zudem
auch die Rotorlast der Turbopumpe, was in einer deutlich verringerten Stromaufnahme zu
erkennen war.
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5.1 Kammer
Abbildung 5.4: Die Beschichtungsanlage wird von einer starken Aluminiumplatte auf einem Fußgestell
aus Aluminiumprofilen getragen. Eine Seilzugvorrichtung am Portalkran ermöglicht das Anheben des
Kammerdeckels und das Absetzen auf ein fahrbares Gestell für Montagearbeiten.
Die gesamte Kammer ist auf einem Fußgestell bestehend aus Aluminiumprofilen und
einer starken Aluminiumplatte mit Kreisausschnitt aufgebockt, so dass die Anlage von allen
Seiten zugänglich ist. Das Foto in Abb. 5.4 zeigt die Kammer: Der Deckel kann mithilfe
eines Portalkrans über eine Seilzugvorrichtung angehoben und auf ein eigens konstruiertes,
fahrbares Gestell abgesetzt werden (im Foto vorne). Die Auflagefläche ist lediglich an zwei
Punkten aufgehängt und erlaubt, nach Befestigung des Deckels, eine Drehung des Deckels
für einen einfacheren Zugriff auf die Innenseite des Deckels.
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5.2 Drehkathode
Die Drehkathode stellt das Herzstück des seriellen Co-Sputterns dar und wird hier in Form
einer Planarkathode eingesetzt. Die Herausforderung in der Entwicklung dieser Kathode
bestand in den Anforderungen: Die Kathode muss drehbar, wassergekühlt und elektrisch
kontaktierbar sein. Zudem soll ein stationäres Magnetron eine lokale Erosion des Targets
erlauben. Hier konnte in Kooperation mit der Firma Interpane E&B aufgrund ihrer Expertise
für drehbare, wassergekühlte Rohrkathoden eine Lösung entwickelt werden. In der instituts-
eigenen Konstruktionsabteilung wurden lediglich wenige Modifikationen und Ergänzungen
vorgenommen (u. a. Kathodenlänge, Targetbefestigung, Antriebskomponenten, Magnetron-
position), bevor die Fertigung in der mechanischen Werkstatt erfolgte.
Die Kathode besteht im Wesentlichen aus dem Target und der Kühlplatte. Das ringför-
mige Target hat die Dimension (∅ 300 x ∅ 90 x 6) mm und wird auf eine Kühlplatte der
Dimension (∅ 300 x 7,5) mm aus Kupfer gebondet. Die Kühlplatte ist rückseitig mit einem
Stabilisierungsring aus Aluminium versehen, um etwaige Verformungen der Kathode durch
Temperaturunterschiede zu minimieren. In Abbildung 5.5 zeigt das linke Bild ein 3D-Modell
und das rechte Bild die Kühlplatte. Die abschließende Fertigung der Kühlplatte stellte eine
große Herausforderung dar: In die Kupferplatte, im 3D-Modell einfachheitshalber transpa-
rent dargestellt, sind Kanäle eingearbeitet. Von der Drehachse aus verbinden zwei gefräste
Stege die Zu- und Ableitung mit dem auf der Rückseite der Kühlplatte gedrehten, breiten
Kühlkanal. Diese Kanäle galt es vakuumdicht zu deckeln. Verschiedene Ansätze wie das
Plasmaschweißen oder das Hart- und Weichlöten blieben erfolglos, da sich die Kühlplatte
dabei zu sehr verformte oder keine ausreichend vakuumdichte Fuge oder Naht erzielt wurde.
Mit der bis dato zugänglichen Laserschweißtechnik war ein Tiefschweißen von Kupfer nicht
möglich, da bei Kupfer aufgrund der hohen Reflexion des Laserlichts, insbesondere in der
Aufschmelzphase, zu wenig Energie in das Material eingebracht werden kann. Die Lösung
bot sich letztlich mit dem Elektronenstrahlschweißen in der Zentralabteilung Technologie
(ZAT) des Forschungszentrum Jülich, der Abteilung für Strahlfügeverfahren. Hier konnten
zwei Kühlplatten abschließend geschweißt werden. Eine weitere Möglichkeit bot das Vaku-
umlöten, das zum Ende dieser Arbeit hin für die Fertigung weiterer Kühlplatten ebenfalls mit
Hilfe des ZATs erfolgreich angewendet werden konnte.
Die Kathode ist an der Welle, einer hohlen Steckachse, befestigt. Das 3D-Modell rechts
in Abb. 5.6 zeigt den Aufbau der Steckachse: Im Inneren ist ein dünneres Rohr (Steckrohr)
geführt, so dass Hohlräume für Zu- und Abfluss des Kühlmittels entlang der Drehachse
gegeben sind. Die Achse ist in einer sogenannten Laterne mehrfach gelagert und über Wel-
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Abbildung 5.5: 3D-Modell (links) und Foto (rechts) der Kühlplatte: Eingearbeitete Hohlräume in
Form von zwei Stegen vorderseitig und einem breiten, ringförmigen Kanal rückseitig ermöglichen
eine effiziente Kühlung der Platte und somit des Primärtargets. Das Foto zeigt die nachbearbeitete
Kühlplatte nach erfolgreichem Einschweißen der Deckel.
lendichtringe vakuumtauglich abgedichtet. Die Laterne stellt eine Aufhängevorrichtung dar
und ist über einen Zentrierisolator aus Polyamid an einem DN 320 ISO-K Flansch befestigt,
so dass die Drehachse elektrisch isoliert aus dem Kammerinneren herausgeführt wird.
Am Ende der Welle ist der Speisekopf, eine Drehdurchführung (Haag + Zeissler, Rotary
Union 5000HT) für die Wasserkühlung, angebracht. Die Zuleitung führt über das Innenrohr
(Steckrohr) zur Kühlplatte und die Ableitung über den zweiten Hohlraum der Steckachse. Der
Antrieb der Welle erfolgt über einen 3-Phasen-Schrittmotor mit eingebauter Untersetzung
(Details siehe Abschnitt 5.5.1). Ein elektrisch isolierender Zahnriemen überträgt das Dreh-
moment auf die Welle mit einer erneuten Untersetzung, so dass bei den hier verwendeten
Riemenscheiben eine Gesamtuntersetzung von 16:1 besteht. Es wurde bewusst ein starker
Antrieb gewählt, da es zwischen dem stationären Magnetron und der rotierenden Kühlplatte
gemäß der Lenzschen Regel zu Wirbelstrombremseffekten kommen kann1. Die Größe dieser
1Bewegt sich eine Metallplatte in einem Magnetfeld, können Spannungen induziert und somit Wirbelströme er-
zeugt werden. Diese wiederum erzeugen selbst wieder ein Magnetfeld, welches dem Äußeren entgegengesetzt
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Abbildung 5.6: 3D-Modell der Drehkathode (links) und der Steckachse (rechts): Die rotierende
Kathode wird mitsamt Magnetron und Antrieb von einem DN 320 KF-Flansch getragen. Die hohle
Steckachse ist in einer Laterne gelagert und führt im Inneren ein dünneres Rohr, dem Steckrohr.
Somit ergeben sich getrennte Hohlräume für den Zu- und Abfluss des Kühlwassers, welches über
einen auf das Ende der Steckachse aufgesetzten Speisekopf ein- und rausgeleitet wird.
Gegenkraft hängt ab von der Drehgeschwindigkeit, der magnetischen Feldstärke (Magnetsatz,
Abstand Magnetron - Kathode) und der elektrischen Leitfähigkeit der Kühlplatte.
Das Magnetron befindet sich im Abstand von 97,5 mm zur Drehachse mit minimalem
Abstand zur Rückseite der Kühlplatte und fasst einen Standard-Magnetsatz, wie er auch in
den Standardkathoden verwendet wird (siehe hierzu Abschnitt 5.3). Der Magnetsatz ist in
einem Aluminiumgehäuse vor Verunreinigung geschützt und die Unterseite dieses Gehäuses
ist mit einer elektrisch isolierenden Folie versehen, so dass das auf Masse liegende Magne-
tron möglichst nah an die unter Spannung stehende und rotierende Kühlplatte positioniert
werden kann. Das Magnetron wird von einer Verstelllaterne getragen und ermöglicht eine
stufenlose Höhenverstellung über eine externe Stellmutter (0,5 mm pro Umdrehung).
ist und somit eine Bremswirkung erzielt. Die induzierten Ströme sind direkt proportional zur elektrischen
Leitfähigkeit der Metallplatte.
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Abbildung 5.7: Das linke Foto zeigt die Drehkathoden-Einheit abgesetzt in einem fahr- und drehbaren
Gestell für eine Targetmontage. Eine Traverse ermöglicht das Anheben der Einheit mit dem Seilzug.
Am Speisekopf lassen sich hier die Zu- und Ableitung für die Wasserkühlung erkennen. Das rechte
Foto zeigt die Lochscheibe für die Drehüberwachung mittels Induktivsensor. Unterhalb dieser Scheibe
befinden sich die Riemenscheibe sowie der Schleifkontakt.
Für eine direkte Erkennung und Überwachung der Drehbewegung wurde nachträglich
eine Lochscheibe (∅ 120 x 3) mm auf die Riemenscheibe an der Drehachse der Kathode
montiert (siehe rechtes Foto in Abb. 5.7). Am Außenrand der Polykarbonatscheibe sind 30
Madenschrauben äquidistant in einem Lochkreis von 110 mm Durchmesser eingearbeitet, so
dass mit einem dicht über der Scheibe angebrachten Induktivsensor die Drehung überwacht
werden kann. Unterhalb der Riemenscheibe sorgt ein Feder-Schleifkontakt aus einer Kupfer-
Zinn-Legierung an der Welle für die elektrische Kontaktierung. Da auf diesem Wege auch
der Wasserspeisekopf während eines Sputterprozesses unter Spannung steht, wird auf dem
Drehkathodenflansch ein Zylinder aus Acrylglas aufgesetzt, so dass im Betrieb kein unacht-
samer Zugriff auf den Antrieb und die unter Spannung stehenden Komponenten erfolgen
kann. Zudem wurde dieser Zylinder mit einem Ventilator ausgestattet, der zum einen mit
dem Luftzug eine Kondensation von Luftfeuchtigkeit am Wasserspeisekopf unterbindet und
zum anderen gleichzeitig den Motor kühlt. In Abb. 5.4 ist diese Schutzvorrichtung auf dem
Drehkathoden-Flansch zu erkennen.
83
Teil I - Aufbau der Beschichtungsanlage
Abbildung 5.8: (Linkes Bild) Die Drehkathode ist seitlich durch einen geerdeten Edelstahlzylin-
der vollständig abgeschirmt. In der Targetabschirmung (rechtes Bild) sind Aussparungen für die
Co-Deposition und für die Sputterzone eingearbeitet. Zusätzlich wurde ein Abschirmring an der
Erosionszone montiert, um die Verunreinigung der Kammer insgesamt zu verringern.
Auf dem Flansch ist eine Traverse angebracht, um für Wartungsarbeiten oder für einen
Targetwechsel die Drehkathode samt Antrieb mit dem Seilzug am Portalkran aus dem Deckel
der Beschichtungsanlage heben zu können. Die Kathode kann dann in fahrbares Gestell ab-
gesetzt und für einen direkten Zugriff zum Target und Magnetron im Gestell gedreht werden.
In der Kammer ist die Drehkathode ringsum abgeschirmt, um einerseits eine Beschichtung
der Kathode und des Magnetrons zu vermeiden. Andererseits unterbindet die geerdete
Abschirmung parasitäre Entladung abseits der Erosionszone und auf der Kathodenrückseite.
Abbildung 5.8 zeigt beide Abschirmelemente.
5.3 Standard- und Sekundärkathode
Die Sekundärkathode dient der Co-Deposition eines Sekundärmaterials auf das Primärtarget.
Vom Aufbau her stellt sie im Wesentlichen eine Standardkathode dar, da diese Ausführung
innerhalb der Beschichtungsanlage optional an anderen Positionen in der Kammer zur
Beschichtung eingesetzt werden kann. Zudem ist die Targetadaption kompatibel zu den
Kathodenausführungen in weiteren Beschichtungsanlagen der Arbeitsgruppe.
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Abbildung 5.9: 3D-Modell (links) und Foto (rechts) der Standardkathode: Diese Kathode fasst
Targets von 76mm Durchmesser. Das Modell lässt die höhenverstellbare Vakuumdurchführung durch
einen Membranbalg erkennen, wobei zwei ineinander verschachtelte Führungsrohre die Hubbewegung
stabilisieren. Das Foto zeigt unterseitig am Flansch die Verstellmutter, mit der die Höhe der Kathode
in situ manipuliert werden kann. Aus dem Stellrohr führen Zu- und Ableitung der Wasserkühlung sowie
der elektrische Anschluss der Kathode. Eine Positioniervorrichtung hält und führt die Doppelwelle für
die Magnetsatzpositionierung.
Abbildung 5.9 zeigt ein 3D-Modell sowie ein Foto dieser in dritter Generation weiterentwi-
ckelten Kathode. Sie fasst Standardtargets mit 76 mm Durchmesser, welche auf eine∅ 90 x
5 mm große Bondplatte gebondet ist. Ein Überwurfring presst die Platte auf einen Targethal-
ter. In diesem ist ein Kühlkanal mit gebohrtem Zu- und Ablauf gedreht, so dass das Target
rückseitig durch Wärmeleitung über die Bondplatte gekühlt werden kann. Für eine effektive
Kühlung sind Bondplatte und Targethalter aus Kupfer gefertigt und ein Gummidichtring
sorgt für eine vakuumtaugliche Dichtung zwischen Targethalter und Bondplatte.
An dem Targethalter befindet sich rückseitig neben den beiden Anschlüssen für den Zu-
und Ablauf des Kühlwassers auch die Kontaktierung für den elektrischen Anschluss, so dass
über den Targethalter hin am Target ein Potenzial angelegt werden kann. Der Aufbau setzt
sich fort mit einen Isolator, geht über ein Adapterstück zum Membranbalg und endet an
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einem Flansch für die Vakuumdurchführung. (Bei der Modellerstellung wurde einfachheits-
halber ein Wellbalg anstelle eines Membranbalgs verwendet.) Der Isolator beherbergt auf
einer Jochplatte einen Selten-Erd-Magnetsatz (NdFeB) bestehend aus zwei axial magneti-
sierten Scheibenmagneten (∅ 19 x 9,6) mm und (∅ 77,5 x ∅ 61,1 x 4) mm. Die Jochplatte
ist derart konstruiert, dass eine in situ Höhenverstellung des gesamten Magnetsatzes sowie
auch eine vertikale Verschiebung von wenigen Millimetern der beiden Magnete zueinander
erlaubt ist, so dass Experimente mit manipulierbarem Magnetfeld möglich sind. Die in situ
Verstellung erfolgt extern über eine Doppelwelle: Eine Hohlwelle führt die Position des ge-
samten Magnetsatzes und eine schmalere Welle, welche durch die Hohlwelle geführt wird,
die Position des Innenmagneten.
Ein Stellrohr, welches am Adapter befestigt ist und somit die Kathode trägt, führt durch
den Membranbalg aus der Kammer heraus. An der Unterseite des Kammerbodens wird das
Stellrohr von einer fixierten Verstellmutter gehalten. Wird diese Fixierung ein wenig gelöst,
ist durch Drehung der Verstellmutter eine stufenlose in situ Höhenverstellung der Kathode
möglich (0,5 mm pro Umdrehung). Der Membranbalg ermöglicht eine vakuumdichte Hubbe-
wegung der Vakuum-Durchführung (Max. 50 mm) und wird zusätzlich für die vorzugsweise
in Längsrichtung orientierte Bewegung durch zwei ineinander verschachtelte Rohrsegmente
stabilisiert. Durch das hohle Stellrohr werden die beiden Kühlleitungen, das Kabel für den
elektrischen Anschluss und die Doppelwelle für die Manipulation der Magnetposition aus
der Kathode herausgeführt. Eine Positioniervorrichtung hält und führt die beiden Wellen für
die Magnetsatzpositionierung. Um bei einem Sputterprozess die äußere Verunreinigung der
Kathodenkomponenten zu vermeiden, wird eine geerdete Abschirmung mit einem isolieren-
den Distanzring auf die Kathode gesetzt (vgl. Abb. 5.10).
Für den Einsatz im Co-Sputterprozess ist die Sekundärkathode in einem Gehäuse platziert,
welches dicht an der Abschirmung der Primärkathode abschließt und über eine schmale
Blendenöffnung die Deposition des Sekundärmaterials auf das Primärtarget ermöglicht
(siehe Abb. 5.10). Diese räumliche Isolation der Kathode dient der Gasseparation, so dass
der Co-Sputterprozess unabhängig von der Gasatmosphäre der Hauptkammer betrieben
werden kann. Für eine kontrollierte Co-Deposition kann die Blende mit einem sich im Ge-
häuse befindlichen Shutter geöffnet und geschlossen werden. Der Shutter ist über einen
außen am Gehäuse gelagerten Hebel mit einer starren Welle verbunden. Diese führt durch
eine Drehdurchführung am Bodenflansch aus der Kammer heraus und wird dort mit einem
pneumatisch betriebenen Schwenkmodul gesteuert. In das Gehäuse der Sekundärkammer
ist seitlich ein langer DN 25 CF Rohrflansch eingearbeitet und derart ausgerichtet, dass von
außen über einen DN 40 CF Flansch eine Lichtfaser für eine optische Emissionsspektroskopie
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Abbildung 5.10: Das linksseitige Foto zeigt die zu den Standardkathoden baugleichen Sekundärkatho-
den: Ein zusätzlich aufgesetzte Abschirmung schützt vor einer Verunreinigung des Kathodenkörpers
bei Sputterprozessen. Eine zweite Kathode steht in dem Gehäuse, welche die Sekundärkammer bildet.
Hinten vom Gehäuse weg führt ein Rohrflansch für mögliche OES-Messungen im Kammerinneren
und seitlich am Gehäuse ist der Hebel für den sich in der Sekundärkammer befindlichen Shutter zu
erkennen. Eine austauschbare Blende ermöglicht eine einfache Manipulation des Depositionsprofils
auf die Primärkathode. Im Boden sind die Durchführungen in das Kammerinnere zu erkennen. Das
rechte Foto zeigt die Kammerboden-Unterseite mit den Anschlüssen und Durchführungen in die
Sekundärkammern. In der Mitte des Bildes befinden sich die Ventile für den Gaseinlass. Rechtsseitig
ober- und unterhalb dieser Ventile sind die Schwenkmodule für die Shuttersteuerung zu sehen,
rechts und links von den Positioniervorrichtung führen Rohrflansche zu den Druckmessröhren und
Sauerstoffmesssonden.
(OES) des Plasmas eingeführt werden kann. Über den Bodenflansch ist die Sekundärkammer
mit einem separaten Gaszufluss sowie zugehörigen Messsonden ausgestattet.
Die Beschichtungsanlage wurde mit einer zweiten Sekundärkathode und -kammer ausge-
stattet, um beispielsweise ohne Vakuumbruch das Sekundärmaterial wechseln zu können
oder um bei gleichzeitigem Betrieb beider Sekundärkathoden im seriellen Co-Sputterprozess
die Herstellung von mehrkomponentigen Materialien zu ermöglichen.
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Abbildung 5.11: 3D-Modell (links) und Fotos (rechts) des Probentellers: Der Teller fasst bis zu 24
Substrate, mit Hilfe von Abschirmplatten und einem Shutter ist eine individuelle Beschichtung und
die Ausnutzung aller Substrate möglich.
5.4 Probenteller
In Abbildung 5.11 zeigen ein 3D-Modell und zwei Fotos die Probenteller-Einheit. In einem
Edelstahlteller (∅ 450 mm, 4 mm Stärke) sind Passungen für 24 Substrate (Objektträgerglas,
76 x 26 mm) eingearbeitet. Bei Verwendung kleinerer Substrate können adaptive Substrat-
halter eingesetzt werden. Der drehbare Probenteller ist direkt mit einer Welle verbunden,
welche in einem im Adapterflansch eingearbeiteten Lagergehäuse mehrfach gelagert und
über Wellendichtringe vakuumdicht durch ein Stellrohr aus der Kammer geführt wird. Das
Stellrohr trägt die Probentellerkonstruktion und die Befestigung des Stellrohrs sowie die
Höhenverstellung des Probentellers erfolgt analog zu den Standard-/Sekundärkathoden über
eine Membranbalg-Vakuumdurchführung und eine Stellmutter an der Kammeraußenseite.
Hier greift ein kleiner Schrittmotor (Details siehe Abschnitt 5.5.1) über ein Kupplungsstück
(Distanzhülse) an das Wellenende. Die Kopplung zwischen Motor und Welle ist derart, dass
eine Höhenverstellung des Probentellers erlaubt ist ohne vorab das Kupplungsstück von der
Welle lösen zu müssen.
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Der Probenteller ist ober- und unterseitig mit Aluminium- bzw. Edelstahlblechen vor unge-
wollter Beschichtung geschützt. Eine rechtwinklige Aussparung im oberen Schutzblech direkt
unterhalb der Erosionszone des Primärtargets und ein Shutter erlauben eine kontrollierte
Substratbeschichtung. Ein pneumatisch gesteuerter Kompaktzylinders öffnet und schließt
mit dem Shutter die Beschichtungsöffnung. Der Kompaktzylinder ist auf einer Adapterplatte
aus einer Glaskeramik (MACOR) auf der oberen Abschirmung befestigt. Damit und durch
verschachtelte Abdeckungen ist der Kompaktzylinder thermisch isoliert, da seine maximale
Betriebstemperatur von 120◦C während eines Sputterprozesses nicht überschritten werden
darf. Gleichermaßen ist der Kompaktzylinder vor ungewollter Beschichtung geschützt.
Die obere Abschirmung ist für den Zugriff auf die Substrate und für die Reinigung nach
Sputterprozessen leicht abnehmbar. In der unterseitigen Abschirmung sind verschiedene
Aussparungen eingearbeitet: Zwei rechtwinklige Ausschnitte für alternative Beschichtungen
von der Unterseite aus, zwei Öffnungen für eine elektrische Kontaktierung des Probentel-
lers über Schleifkontakte (Erdung oder Anlegen einer Vorspannung zur Manipulation des
Beschichtungsprozesses) sowie eine größere Aussparung für eine Substratheizung an der
Beschichtungsposition.
5.5 Steuerung
Der Prozess des seriellen Co-Sputterns ist durch einen sehr großen Parametersatz charak-
terisiert, der in einer entsprechend komplexen Bedienung der Anlage resultiert. Im ersten
Unterabschnitt 5.5.1 wird ein Überblick über die verwendeten Geräte und Messinstrumen-
te gegeben. Bestimmte Steuerungselemente sind der technischen Infrastruktur wegen auf
einem sogenannten Panel nahe der Beschichtungsanlage platziert (Abschnitt 5.5.2). Die
allgemeine Steuerung der Beschichtungsanlage erfolgt zentral an einem Personal Computer
(PC), daher wird in Abschnitt 5.5.3 ein kurzer Einblick in das verwendete Steuerungssystem
gegeben.
5.5.1 Hardware
Bei Beschichtungsprozessen ist eine hochreine Atmosphäre erforderlich, daher muss die Be-
schichtungsanlage vorab evakuiert werden, ehe die Prozessgase eingeleitet werden können.
Für den Evakuierungsprozess wird ein Pumpstand bestehend aus einer Turbo-Molekular-
Pumpe (Pfeiffer Vacuum TMU 521) und einer Scrollpumpe (Edwards XDS10) verwendet, wie
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auch schon in Abschnitt 5.1 beschrieben. Zwischen der Turbopumpe und der Vorpumpe
öffnet und schließt ein pneumatisch betriebenes, balggedichtetes Eckventil (SMC 110V-XLA)
für die Evakuierung bzw. Belüftung der Anlage. Das Ventil ist über ein Steuerventil (SMC
900P-V) im eingeschalteten Zustand auf Durchlass gestellt, so dass bei einem Ausfall der
Pumpen infolge eines Stromausfalls ein Vakuumbruch vermieden werden kann.
Für den Evakuierungsprozess wird der Basisdruck in der Hauptkammer mit einer Pirani-
Kaltkathode (Pfeiffer Vacuum MPT 100, 5·10−9 bis 1000 mbar) gemessen. Bei Sputterprozes-
sen liegt der Prozessdruck bei 10−3 bis 10−2 mbar und wird mit einem kapazitiven Membran-
Vakuummeter (MKS Baratron 627B) erfasst. Der gleiche Druckaufnehmertyp wird für die
Druckmessung in den Sekundärkammern verwendet. Sowohl Hauptkammer als auch Sekun-
därkammer sind zusätzlich mit einer Sauerstoffmesssonde (Zirox XS22.53H) für die Messung
des Sauerstoffpartialdrucks ausgestattet. Die Sonde ist als Rohrzelle aufgebaut und besteht
Außen aus einer Messelektrode und Innen aus einer Referenzelektrode (beide gasdurchlässig).
Dazwischen befindet sich eine Zirkondioxid-Membran, die bei einer Betriebstemperatur
von 700 ◦C Sauerstoffionen elektrolytisch transportieren kann. Das Innere des geschlossenen
Rohres wird mit Luft als Referenz bespült. Aufgrund eines Sauerstoffkonzentrationsunter-
schieds zwischen Innerem und Äußerem der Sonde diffundieren Sauerstoffionen durch die
Membran und es stellt sich eine Spannung zwischen den Elektroden ein, die proportional
dem Logarithmus der Sauerstoffpartialdruckdifferenz ist.
Die Gasflussregelung erfolgt mit einem digitalen Betriebs- und Anzeigegerät mit Ana-
logausgängen für bis zu vier Gasflussregler (MKS 647C). Über eine RS232C-Schnittstelle
kommunizieren Betriebsgerät und PC miteinander. Es werden vier Gasflussregler (engl. Mass
Flow Controller (MFC), MKS 1179B) eingesetzt: Ein MFC mit einem maximalen Durchfluss
von 200 sccm für Argon, zwei 100 sccm MFCs für Stickstoff und Sauerstoff sowie ein weiterer
Regler für maximal 10 sccm Sauerstoff. Die Atmosphäre in den beiden Sekundärkammern
wird über eine Druckregelung eingestellt, bei der in Kombination mit einem Baratron und
einer separaten Regeleinheit (MKS 250E-1-D) die einzulassende Gasmenge über ein Regel-
ventil (MKS 0248A) erfolgt.
Die pneumatische Shuttersteuerung erfolgt am Probenteller mit Kompaktzylindern (Festo
DMML-10-30) und die Shutter der Sekundärkathoden werden über eine Drehdurchführung
extern mit Schwenkmodulen (Festo DSM-8-90) betätigt (siehe hierzu Abschnitt 5.3). Den
Zylindern und Schwenkmodulen sind Magnetventile (Festo CPE10) vorgeschaltet, die durch
elektrische Betätigung die Wege für die Druckluft öffnen.
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Dreiphasenschrittmotoren werden für den Antrieb der Drehkathode als auch für den
Antrieb des Probentellers eingesetzt (Schneider Electric, VRDM 3910 und VRDM 368). Der
Schrittmotor ermöglicht durch ein gesteuertes schrittweise rotierendes elektromagnetisches
Feld der Statorspulen eine indirekte Positionserfassung des Rotors. Dies und die Verwen-
dung eines Planetengetriebes mit einer 8:1-Untersetzung erlauben neben einem erhöhten
Drehmoment eine feinere Geschwindigkeitsanpassung bei der Drehkathode bzw. präzisere
Substratpositionierung beim Probenteller. Zwei Schrittmotorverstärker (Schneider-Electric
SD3 28A) versorgen, steuern und überwachen die Motoren.
Die Stromversorgung der Kathoden erfolgt mit einem 2-Kanal-Plasma DC Netzteil (Advan-
ced Energy PNCL 2x 10 kW). Die 2-Kanalausführung ermöglicht die simultane Versorgung von
Drehkathode und Sekundärkathode im seriellen Sputterprozess. Optional steht ein zweites
Netzteil vom gleichen Typ zur Verfügung, so dass praktisch bis zu vier Kathoden gleichzeitig
im DC-Modus betrieben werden können, sowie ein gepulstes DC Netzteil (Advanced Ener-
gy PNCL Plus 5 kW 100-350 kHz), ein Hochfrequenzgenerator (Advanced Energy Cesar RF
13.56 MHz 1,3 kW) und ein Pulsgenerator (MELEC Pulser SPIK-2000A, Max. 200 A bei 1 kV).
Beinahe alle Betriebs- und Anzeigegeräte, Netzteile, PC und weitere Steuereinheiten sind in
Racks untergebracht.
5.5.2 Panel
Das Panel besteht aus vier einzelnen Montageplatten, die auf einem Alu-Profilrahmen an
die Wand direkt neben der Beschichtungsanlage geschraubt wurden und die verschiedenen
Steuer- und Regelkomponenten tragen. Die Abbildung 5.12 zeigt links die erste Montage-
platte (a) mit dem Druckluftverteiler und der Verzweigung auf die Magnetventile für die
Shuttersteuerung und für das Eckventil im Pumpstand. Auf die zweite Montageplatte (b)
wurde die Kühlwasserverteilung montiert: Die obere Abzweigung zeigt den Kühlwasserzulauf
für die rotierende Kathode und wurde zusätzlich mit einem Druckminderer versehen, um
den Wasserdruck in der Kühlplatte der Drehkathode zu verringern. Die mittlere Abzweigung
führt zur Turbopumpe und die untere Abzweigung wurde für den Kühlkreislauf der Sekundär-
und Standardkathoden vorgesehen. Daher befindet sich ein weiterer Verteiler in diesem
Zulauf. In jedem dieser Haupt-Abzweigungen wurde ein Magnetventil für die elektrische
Steuerung der Kühlwasserkreisläufe gesetzt. Die Rücklaufe des Kühlwassers werden am unte-
ren Ende der Montageplatte in einem größeren Verteiler wieder zusammengeführt. Dabei
durchläuft jeder einzelne Rücklauf einen Flusswächter für eine Überwachung der einzelnen
Kühlwasserkreisläufe. Die dritte Montageplatte (c) dient als Patch Panel für die Zuweisung
einzelner Netzteilkanäle zu den Kathoden.
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Abbildung 5.12: Auf dem aus vier Montageplatten bestehende Panel wurden verschiedene Steuer-
und Regelkomponenten für die Druckluft-, Wasser- und Gasversorgung sowie ein manueller Umschalt-
platz der verschiedenen Netzteile auf entsprechende Kathoden montiert.
Für den kürzest möglichen Weg der Prozessgase in die Beschichtungsanlage nach Durch-
laufen des Gasflussreglers dient die vierte Montageplatte (d) der Platzierung der vier Gasfluss-
regler. Die Zuleitung der Reinstgase erfolgt von den sich links vom Panel befindlichen Gas-
flaschen durch Edelstahlrohre. Hinter den Reglern werden die Gasleitungen für den Zulauf
in die Hauptkammer frühzeitig zusammengeführt, so dass bei Verwendung verschiedener
Prozessgase diese als Gasgemisch in die Kammer eintreten. Linksseitig dieser Montageplatte
führen zwei Leitungen vorbei direkt zu den Regelventilen der Sekundärkammern. Diese
wurden kurz vor der Durchführung in die Sekundärkammer platziert, um auch hier den Weg
der Gasflüsse in die Kammer für eine schnelle Regelung kurz zu halten (vgl. Abb. 5.10).
5.5.3 Datenerfassung und Steuerung
Die Anlagensteuerung erfolgte über eine Steuersoftware auf einem konventionellen PC.
Die Kommunikation mit der Steuereinheit der Gasflussregler (MKS 647C), den Kathoden-
Netzteilen, den Schrittmotorverstärkern und mit der Heizungssteuerung erfolgte direkt über
eine RS232-PCI-Schnittstellenkarte im PC. Die Kommunikation mit den weiteren Steuerkom-
ponenten wurde mit einer sogenannten NI-Box realisiert, ein USB gesteuertes Multifunktions-
Datenerfassungsgerät mit zahlreichen Analogein- und ausgängen sowie digitalen I/O Kanälen
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Abbildung 5.13: Schema der Datenerfassung und Steuerung der Regeleinheiten über eine USB
NI-Box und RS232-Schnittstellen.
(National Instruments USB-6229). Die Kommunikationswege sind schematisch in Abbildung
5.13 gezeigt.
Über die digitalen Eingänge der NI-Box gehen die Signale der Überwachungsschalter
(Flusswächter, Induktivsensor für Drehüberwachung) ein und über die digitalen Ausgänge
werden die Signale ausgegeben an Relais für die Magnetventile (Wasserkreisläufe, Pneumatik,
Ventilator), an die Ein-/Ausschalter der Schrittmotorverstärker und der Druckregeleinheiten
der Sekundärkammern (MKS 250) sowie an die Sicherheitsschaltung des Computers (Tot-
mannschaltung). Im Analogeingang der NI-Box werden die Messwerte der Druckmessung in
den Sekundärkammern und die Spannungswerte der Sauerstoffmesssonde erfasst, während
über den Analogausgang die Sollwerte für den Druck in den Sekundärkammern an die Regel-
einheiten (MKS 250) übergeben werden.
Die elektronische Verbindung der Steuerkomponenten erfolgt in einer Elektronik-Box
(Rackeinschub), über welche einige Regelkomponenten (Magnetventile, Sauerstoffmess-
sonde) zum einen über ein externes Netzteil (PULS QS20 480 W) mit der erforderlichen
Betriebsspannung von 24 V versorgt werden und zum anderen weitere Regelkomponenten
für die Kommunikation teilweise über Relais mit der NI-Box verschaltet sind. Die Relais sowie
die Flusswächter der Kühlkreisläufe werden zudem mit 5 V Spannung versorgt. Im Frontpa-
nel des Rack-Einschubs werden über Kippschalter die Magnetventile für das Eckventil im
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Abbildung 5.14: Versorgungs- und Kommunikationswege einiger Steuerkomponenten in der
Elektronik-Box.
Pumpstand sowie für den Kühlkreislauf der Turbopumpe geschaltet. Ein Notschalter unter-
bricht die 24 V Versorgung, prozesskritische Regelkomponenten fallen aus, so dass Interlocks
im Kathoden-Netzteil die Spannungsversorgung abschalten. Die Totmann-Schaltung sitzt
ebenfalls im Rack-Einschub und unterbricht die Spannungsversorgung ausgezeichneter
Komponenten im Falle, dass die Steuersoftware nicht mehr reagiert oder der Computer
ausfällt.
Die Steuerungssoftware wurde vom Mitarbeiter D. Köhl mit der grafischen Programmier-
umgebung LabVIEW von National Instruments [100] programmiert. Die umfangreich pro-
grammierte Steuersoftware erlaubt nicht nur die Übergabe von Sollwerten an alle Regelein-
heiten und den Empfang, die Anzeige und die Aufzeichnung aller Datenströme, sondern
führt auch komplexe Regelungsroutinen und Kontrollstrukturen aus. Mit diesen ist eine
automatisierte Prozessführung sowie eine aktive Prozesskontrolle und Stabilisierung von
besonders kritischen Arbeitspunkten möglich, wodurch sich neue Abscheidebedingungen
für die Dünnschichtherstellung ergeben. Ein Netzwerkprotokoll ermöglicht zudem die Kom-
munikation mit einem Server für die Anlagenübergreifende Targetverwaltung. Auf diesem
Wege erfolgt ebenfalls die Auswahl der verschiedenen Kathoden-Netzteile, zwischen denen
direkt in der verwendeten Anlagensteuerung umgeschaltet werden kann.
Abbildung 5.15 zeigt als Beispiel für eine komplexe Prozesssteuerung das Resultat einer
Targetcharakterisierung unter Verwendung der aktiven Prozesskontrolle. Hier konnte die Tar-
getcharakteristik von W-co-dotiertem Titan so aufgezeichnet werden, dass sich der nach dem
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Abbildung 5.15: Das mittels aktiver Prozesskontrolle erzielte Ergebnis der Targetcharakterisierung
von Wolfram co-dotiertem Titan im DC-Magnetron Sputterprozess.
Berg-Modell S-förmige Verlauf im Übergangsbereich ergibt, welcher das Hysteresefenster
definiert. Die aktive Prozesskontrolle umfasst zwei Regelungsmechanismen: Als Primär-
Setpoint wurde der Partialdruck vorgegeben und über den Ausgangsstrom des Netzteils
reguliert. Die Regelung des Ausgangsstroms (oder alternativ auch der Ausgangsleistung) er-
folgt mit einer mittleren Regelzeit von 10 bis 20 ms. Damit kann dem aufgrund der instabilen
Übergangsphase üblicherweise auftretenden, schnellen Prozessdrift entgegengesteuert und
dieser Partialdruck stabilisiert werden. Der jeweilige Ausgangsstrom wiederum wird in einer
parallelen Routine mit einem vorgegebenen Sekundär-Setpoint verglichen. Abweichungen
des Ausgangsstroms von diesem Sollwert werden auf langsamerer Zeitskala (Größenordnung
Sek.) mittels des Sauerstoffflusses ausgeglichen. Im Zusammenspiel dieser beiden Regel-
kreise erfolgt die eigentliche Stabilisierung des Partialdrucks stets über die Regelung des
Ausgangsstroms (oder der Ausgangsleistung) des Plasmanetzteils. Die Einstellung des Sau-
erstoffflusses entspricht einer langsamen Verschiebung des Arbeitspunktes, so dass neben
dem vorgegebenen Partialdruck auch ein vorgegebener mittlerer Ausgangsstrom erreicht
wird. Eine Stabilisierung des Prozesses ausschließlich über den Stellwert des Sauerstofflusses
ist aufgrund der längeren Regelzeiten nicht möglich.
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In diesem Kapitel werden Experimente und Untersuchungen für eine Optimierung der Be-
triebscharakteristik des Sputterns von der Drehkathode und der Gasseparation aufgeführt.
Bei Verwendung eines planaren Targets und konstanter Drehgeschwindigkeit (konstante
Winkelgeschwindigkeit) zieht die innere Targetfläche langsamer über die Beschichtungs-
öffnung der Sekundärkammer als der äußere Bereich des Drehtargets. Zusammen mit dem
spezifischen Depositionsprofil beim Sputtern von der Sekundärkathode ergibt sich eine radi-
al inhomogene Beschichtung der Oberfläche des Drehtargets, so dass sich aufgrund dieser
Schichtdickenunterschiede der Effekt der Ratenverstärkung auf dem Target lokal unterschied-
lich stark auswirkt. Dies gilt es mit einer entsprechenden Blende zu korrigieren (Abschnitt
5.6). Die Verwendung eines Standardmagnetsatzes für das Magnetron der Drehkathode mit
seinem radialsymmetrischen Magnetfeld führt ebenfalls zu einer inhomogenen Erosion, so
dass das Magnetfelddesign modifiziert werden muss (Abschnitt 5.7).
Erste Sputterprozesse an der rotierenden Kathode zeigten erhebliche Probleme mit Arcing
außerhalb der Erosionszone, so dass eine Serie verschiedener Abschirmungen getestet wurde.
Die Entwicklung der Abschirmung zeigte positive Auswirkungen auf die Gasseparation,
die einen Schwerpunkt für den seriellen Co-Sputterprozess darstellt und in Abschnitt 5.8
behandelt wird.
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Abbildung 5.16: (Links) Für die Bestimmung der Co-Depositionsrate wird die Drehkathode durch
einen Substratdrehteller ersetzt. (Rechts) Das Ergebnis des Blendendesigns; zwei verschiedene
Blendengrößen für unterschiedliche Beschichtungsraten bei der Co-Deposition.
5.6 Homogene Co-Deposition
Das spezifische Depositionsprofil des Standardtargets führt bei der Verwendung im Co-
Sputterprozess zu einer inhomogenen Beschichtung des Drehtargets. Somit ist eine An-
passung des Depositionsprofils über die Blendengeometrie erforderlich. Hierfür wurde ein
Substratdrehteller gefertigt, welcher anstelle der Drehkathode an die Drehdurchführung
montiert werden kann (siehe Abb. 5.16). Über die dynamische Beschichtung von Substraten
und anschließende Schichtdickenanalyse wurde das Depositionsprofil erfasst. In mehreren
Schritten wurden entsprechende Blenden entwickelt, welche eine homogene Deposition auf
das Drehtarget erlauben. Das rechte Foto in Abbildung 5.16 zeigt zwei Blenden, die sich in
ihrer Spaltbreite unterscheiden und damit bei niedrigen Co-Sputterleistungen unterschiedli-
che Depositionsraten ermöglichen. Der Einsatz der Blenden an der Sekundärkammer ist in
Abbildung 5.10 zu sehen.
In dieser Arbeit wird mit unterschiedlichen Drehgeschwindigkeiten der rotierenden Katho-
de gearbeitet. Dies führt zu einer verringerten Co-Depositionsrate pro Zyklus (∝ 1/Drehge-
schwindigkeit) und es stellt sich ein neues Gleichgewicht für die verbleibende Konzentration
des Co-Materials zwischen seiner Co-Deposition und seinem Abtrag vom rotierende Tar-
get in der primären Erosionszone ein. Zudem korreliert die Co-Depositionsrate linear mit
der Co-Sputterleistung innerhalb der in dieser Arbeit gefahrenen Leistungsbereiche. Daher
ist es sinnvoll, die leistungs- und rotationsgeschwindigkeitsabhängige Rate durch Angabe
einer dynamischen Beschichtungsrate vollständig zu erfassen, so dass daraus die Beschich-
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Material Blende-Nr. αdyn
(
Å
W ·s
)
Wolfram 1 (7,25±0,06) · 10−4
Bismut 1 (1,55±0,01) · 10−3
Aluminium 2 (4,82±0,56) · 10−4
Tabelle 5.1: Dynamische Beschichtungsraten für verschiedene Materialien im Co-Sputterprozess.
Die Fehler ergeben sich aus den Messungen an verschiedenen Proben, den Abweichungen in der
Schichtdicke sowie aus der Schwankungsbreite der Co-Sputterleistung.
tungsrate für jede Drehgeschwindigkeit und Co-Sputterleistung berechnet werden kann. Die
dynamische Beschichtungsrate αdyn errechnet sich nach
αdyn =
d
#tur ns
· v
Pco ·60 smin
mit [αdyn]=
Å
W · s (5.1)
mit der abgeschiedenen Schichtdicke d in Ångstroem nach Durchlaufen einer bestimmten
Anzahl von Umdrehungen #turns mit der Drehgeschwindigkeit v in der Einheit U/min und der
Co-Sputterleistung Pco in Watt. Für eine sinnvolle Angabe der dynamischen Beschichtungs-
rate wird mit dem Faktor 60 s/min die Drehgeschwindigkeit in die Drehfrequenz (1/s) um-
gerechnet. Somit ist für jede Drehgeschwindigkeit und verwendete Co-Sputterleistung eine
Beschichtungsrate erhältlich. Die Tabelle 5.1 zeigt die dynamischen Raten der in dieser Arbeit
verwendeten Co-Materialien. Zusätzlich ist noch die verwendete Sputterblende anzugeben.
Der größere Fehler bei Aluminium ist das Resultat einer relativ instabilen Co-Sputterleistung,
größeren Schichtdickenabweichungen bei verschiedenen Proben und Ungenauigkeiten in
der Schichtdickenbestimmung.
Es ist zu berücksichtigen, dass die erzielte Blendengeometrie nur eine genäherte Lösung
darstellt. Bei der Erstellung der Blenden wurde ein mittelaltes Target verwendet, welches etwa
zu 1/3 erodiert war und mit dem bei Verwendung des finalen Blendendesigns eine laterale Ab-
weichung der abgeschiedenen Schichtdicke von ±5 % festgestellt wurde. Es ist verständlich,
dass sich die Inhomogenität mit dem Targetalter weiter verstärkt und bei langen Sputter-
prozessen nicht in-situ korrigiert werden kann, da eine Änderung der Blendengeometrie
erforderlich wäre. In dieser Arbeit wurden die Blendengeometrien 1 und 2 stets beibehalten,
da ohnehin eine inhomogene Erosion des Drehtargets vorlag (siehe Abschnitt 5.7).
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Abbildung 5.17: Im linksseitigen Bild lässt das erodierte Aluminium-Target deutlich die beiden
konzentrischen Sputtergräben erkennen. Das rechte Bild zeigt das Erosionsprofil mit einem stär-
keren Materialabtrag für den inneren Sputtergraben. Die zweite Kurve entspricht dem simulierten
Erosionsprofil aus Abb. 5.18 (+3,5mm Offset für den Targetradius).
5.7 Magnetron der Primärkathode
Das Magnetron für die rotierende Kathode basiert auf dem gleichen Magnetsatz wie er in den
Standardkathoden verwendet wird. Mit dieser radialsymmetrischen Magnetfeldkonfigurati-
on kommt es bei der Standardkathode zur Ausbildung eines ringförmigen Erosionsgrabens.
Die Anwendung an einem rotierenden Target erzielt eine verbesserte Materialausnutzung des
Targets. Allerdings wird hier das Target aufgrund unterschiedlicher Bahngeschwindigkeiten
und Erosionszeiten lokal unterschiedlich stark erodiert. Während der innere Bereich und
äußere Bereich des Targets lediglich einmal pro Umdrehung des Targets einen Materialabtrag
von unterschiedlicher Dauer erfahren, durchfährt der mittlere Bereich zwei Erosionszentren
mit jeweils kürzerer Erosionszeit. Abbildung 5.17 zeigt auf der linken Seite ein Foto eines
Aluminium-Targets mit sichtbar ausgeprägten Erosionsgräben, die sich während mindestens
100 h Erosion (metallisch und reaktiv) ausgebildet haben. Das Erosionsprofil im rechten Bild
zeigt, dass insgesamt eine höhere Materialausnutzung besteht als im Vergleich zum stati-
schen Sputtern von einem Standardtarget, da der mittlere Bereich ebenfalls einen deutlichen
Materialabtrag erfährt (vgl. Abb. 1.6). Die Tiefenverhältnisse zwischen innerem Sputtergra-
ben, mittlerem Bereich und äußerem Graben betragen etwa 4:2:3.
Monte-Carlo-Simulationen können in Zukunft hier weiterhelfen, ein neues Magnetfeld
für einen homogeneren Abtrag zu designen. Erste Ansätze zeigten, dass eine Magnetfeld-
änderung durch Formänderung oder durch minimale Verschiebung des Center-Magneten
in Richtung äußerem Targetrand einen homogeneren Abtrag ermöglichen könnten. Die
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Abbildung 5.18: Monte-Carlo-Simulation des Erosionsprofils des Drehtargets: a) mit dem radial-
symmetrischen Magnetfeld des Standardmagnetsatzes und b) mit einem modifizierten Magnetfeld,
welches bei 90 ◦ und 270 ◦ um 50% verstärkt wurde. Mit freundlicher Genehmigung von A. Pflug [101].
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Abbildung 5.18 zeigt die von der Arbeitsgruppe A. Pflug et al. [101] durchgeführte Simulation
des Erosionsprofils für das hier verwendete Kathodendesign mittels Monte-Carlo-Verfahren.
Durch Integration diskreter Targetbahnen mit einer Ringfläche wird der relative Abtrag und
somit das Erosionsprofil ermittelt. Die Ringfläche entspricht dem gemäß der Magnetronab-
messungen angenommenen Erosionsprofil. Farbcodiert ist die approximierte Gaussvertei-
lung der Sputterdichte innerhalb des Profils dargestellt. Bild a) zeigt das Erosionsprofil bei
Verwendung der radialsymmetrischen Magnetfeldverteilung, wie sie hier für diese Arbeit
verwendet wurde. Der Vergleich mit dem Erosionsprofil in Abb. 5.17 zeigt gute Übereinstim-
mung zwischen Experiment und Simulation (Abb. 5.17). In Bild b) wurde das Magnetfeld
in den Bereichen um 90 ◦ und 270 ◦ um 50 % verstärkt. Die Simulation ergab hier ein leicht
homogeneres Erosionsverhalten. (Anmerkung: Die Simulationen wurden kurz vor Fertigstel-
lung der Anlage mit einem Magnetron-Drehachsenabstand von 94 mm durchgeführt. Nach
kleineren Modifikationen der Drehkathode beträgt der Abstand jetzt 97,5 mm.)
5.7.1 Einfluss auf die Targetspannung
Das Magnetron befindet sich hinter der Kühlplatte und wird möglichst nahe über der Katho-
denoberfläche positioniert. Bei der Fertigung der Kühlplatte konnte allerdings kein völlig
verzugsfreier Zustand erzielt werden. Beim Aufbonden hat sich das Target ebenfalls leicht
deformiert, so dass die Kathode bei der Drehung am äußeren Rand der Kathode eine Hub-
bewegung von wenigen zehntel Millimetern durchfährt. Dadurch variiert der Abstand des
Magnetrons zur Kühlplatte in der genannten Größenordnung mit der Targetdrehung. Wird
mit konstantem Sputterstrom gearbeitet, ergibt sich eine oszillierende Targetspannung, de-
ren Periodizität direkt mit der Drehfrequenz korreliert. Dies wird auch bei zylindrischen
Drehkathoden beobachtet, wie es beispielsweise in [54] dokumentiert ist. Diese Spannungs-
schwankung beträgt bei den in dieser Arbeit durchgeführten Experimenten wenige Volt.
Durch Vergrößerung des Abstandes Magnetron-Kathode lässt sich die Targetspannung er-
höhen, da mit dem Abstand die Magnetfeldstärke am Target verringert wird. Dies hat al-
lerdings zur Folge, dass die Targetspannung im schwächeren Magnetfeld sensitiver auf die
Hubbewegung des rotierenden Targets reagiert. Tests zeigten bei einer Vergrößerung des
Magnetron-Kathoden-Abstandes von ca. 1 mm eine Erhöhung der Targetspannung von 407
auf 473 V mit einer größeren Spannungsschwankung. Umgekehrt bedeutet dies allerdings
auch, dass sich mit einer Spannungsänderung bei gleichbleibendem Abstand die Amplitude
der Oszillation ebenfalls verändert. Bei hohen Spannungen fällt die Oszillation stärker aus
als bei niedrigen Targetspannungen. Eine Analyse der Targetspannung in Abhängigkeit der
Magnetfeldstärke/Targetdicke ist beispielsweise in einer Publikation der Arbeitsgruppe Depla
et al. [102] dargestellt.
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Abbildung 5.19: Oszillation der Targetspannung für verschiedene Magnetron-Kathoden-Abstände.
Die Ursache findet sich in einem periodisch schwankenden Abstandes d zwischen Magnetron und
Kathode, verursacht durch einen minimalen Verzug der Kathodenkomponenten.
Für eine Minimierung der Spannungsamplitude ist eine verzugsarme Fertigung der Kühl-
platte sowie ein verzugsarmes Aufbonden des Targets erforderlich. Zudem ist beim Einbau
der Kathode durch entsprechend koordiniertes Anziehen der Befestigungsschrauben auf
einen möglichst geringen Hub bei der Drehbewegung zu achten.
5.8 Gasseparation
Eine stabile und zuverlässige Depositionsrate des Sekundärsputterprozesses ist beim se-
riellen Co-Sputtern vor allem beim reaktiven Sputtern von der Primärkathode von großer
Bedeutung, um die angestrebte Ratenkontrolle über die Co-Sputterleistung zu realisieren.
Daher muss der Sekundärprozess von der primären Prozessgasatmosphäre getrennt werden.
Die Einführung der Sekundärkammer mit separatem Gaseinlass erlaubt eine derartige at-
mosphärische Trennung. Eine Gasseparation erfolgt hier durch eine Gasverdrängung. Die
Inertgas-Atmosphäre (Argon) der Sekundärkammer wird mit Überdruck betrieben, so dass
das an der Beschichtungsöffnung ausströmende Gas den Sauerstoff in die Hauptkammer zu-
rückdrängt. 2D-Simulationen der Arbeitsgruppe von A. Pflug [101] mit 0,15-0,2 Pa Sauerstoff
in der Hauptkammer und Argoneinlass in der Sekundärkammer deuteten auf eine effiziente
Gasseparation hin, wenn der Druck der Sekundärkammer um eine Größenordnung höher
ist als der Druck in der Hauptkammer (0,2 Pa zu 3-4 Pa). Bei diesen Bedingungen liegt die
mittlere Streulänge eines Sauerstoffmoleküls in der Größenordnung von 1 mm und kann
vom ausreichend dichten, gegenströmenden Ar-Fluss zurückgedrängt werden.
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Die Effizienz der Gasseparation fällt aufgrund geometrischer Einflüsse real etwas geringer
aus. Neben der starken Abhängigkeit der Sauerstoffverdrängung vom Argon-Gasfluss, spielt
auch der geometrische Faktor eine wichtige Rolle. In der angesprochenen 2D-Simulation
wurden zwei schmale, tiefere Schächte (10 x 50 mm2) für die Verbindung zwischen Haupt-
kammer und Sekundärkammer angenommen. Da allerdings über diese Öffnung aus der
Sekundärkammer heraus eine Beschichtung der rotierenden Kathode erfolgt, besteht hier
real eine andere Spalttiefe und -geometrie. Desweiteren zeigte sich in ersten Versuchen, dass
die Gasverdrängungseffizienz stark vom Abstand zwischen rotierendem Target und Öffnung
der Sekundärkammer abhängt. Der Grund hierfür liegt in der Menge des entweichenden
Ar-Gases aus der Sekundärkammer. Bei Verkleinerung des Abstandes Target-Blendenöffnung
verringert sich der ausströmende Gasfluss mit Aufrechterhaltung eines konstanten Druckes
in der Sekundärkammer.
Mit der Einführung der Targetblende (siehe Abbildung 5.8) wurde die Gasverdrängungs-
effizienz weiter erhöht. Diese Targetblende schließt sehr dicht an der Sekundärkammer
ab, so dass hier der Sauerstoff überwiegend über die Targetblendenöffnung der primären
Erosionszone eindringt. Dabei muss der Sauerstoff einen längeren Weg im Zwischenraum
zwischen Target und Targetabschirmung bis zur Blendenöffnung der Sekundärkammer zu-
rücklegen. Mit dieser Kanalisierung des eindringenden Sauerstoffflusses verbesserte sich der
Verdrängungsmechanismus durch den ausströmenden Ar-Fluss aus der Sekundärkammer.
Die Erfassung der Gasseparation erfolgt durch Messung der Sauerstoffpartialdrücke in
Haupt- und Sekundärkammer (pO2,H und pO2,S). Als Maß für die Sauerstoffverdrängung aus
der Sekundärkammer wurde hier der Gasseparationsfaktor GS eingeführt:
GS = 1− pO2,S
pO2,H
(5.2)
Ein GS-Wert von 1 entspricht einer 100 %igen Gasverdrängung aus der Sekundärkammer,
ein Wert von 0 bedeutet, dass in beiden Kammern der identische Partialdruck und somit
keine Gastrennung besteht. Im Folgenden wird die Gastrennung zunächst im „sputterfreien“
Zustand diskutiert, um im Anschluss die Auswirkung eines Sputtervorgangs auf die Gastren-
nungsprozesse zu diskutieren.
Abbildung 5.20 zeigt im linken Bild die Gasseparation als Funktion des Drucks in der
Sekundärkammer für verschiedene Drücke der Hauptkammer. Dabei wurde ein konstanter
Sauerstofffluss von 10 sccm in die Hauptkammer eingestellt, welcher in den aufgeführten
Experimenten dieser Arbeit dem maximal verwendeten Fluss entspricht. Zudem wurde der
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Abbildung 5.20: Die linke Grafik zeigt die Gasseparation als Funktion vom Sekundärkammerdruck
bei konstantem O2-Fluss von 10 sccm und unterschiedlichen Hauptkammerdrücken. Die rechte Grafik
verdeutlicht die Einflüsse auf die Gasseparation beim Sputtern vom Primärtarget (Titan) im Vergleich
zum sputterfreien Prozess.
Blendentyp 1 verwendet (siehe Abb. 5.16). Es zeigt sich, dass eine vollständige Gastrennung
nicht erzielt werden kann. Mit der Erhöhung des Sekundärkammerdrucks auf Drücke deut-
lich über dem Hauptkammerdruck lassen sich dennoch Separationswerte von bis zu 0,85
erzielen, was in der Sekundärkammer einem über 5-fach kleinerem Sauerstoffpartialdruck
gegenüber dem der Hauptkammer entspricht. Die Gasseparation verschlechtert sich gering-
fügig mit Erhöhung des Hauptkammerdrucks. Der Einsatz von Blende 2 mit seiner etwas
größeren Blendenöffnung ergab keinen erkennbaren Unterschied, womit deutlich wird, dass
der Abstand Target-Blende zumindest für die hier verwendeten Blendengrößen die maßgeb-
liche Größe für die Gastrennung ist. Dies erklärt auch die mit dem Targetalter beobachtete
Verbesserung der Gasseparation, da sich mit der Ausbildung des Erosionsgraben der mittlere
Abstand Target-Blende vergrößert und damit für die Aufrechterhaltung des Druckes in der
Sekundärkammer aus der Sekundärkammer heraus ein höherer Argonfluss besteht.
In der rechten Grafik in Abb. 5.20 ist der Gasseparationsfaktor als Funktion des Sauerstoff-
flusses aufgetragen. Diese Messungen wurden bei einem konstantem Hauptkammerdruck
von 0,4 Pa und einem Sekundärkammerdruck von 5 Pa durchgeführt. Im sputterfreien Prozess
zeigt sich mit zunehmendem Sauerstofffluss eine stetige Abnahme des Gasseparationsfaktors
von 0,78 auf 0,70. Wird der Sputterprozess an der Primärkathode eingeschaltet, so ergibt
sich für niedrige Sauerstoffflüsse eine verbesserte Gasseparation, da mit der frisch erodier-
ten Targetoberfläche sowie im Sputterprozess der Sauerstoff auf dem Zuflussweg in die
Sekundärkammer teilweise gegettert wird. Dies ändert sich analog zur Targetcharakteristik
mit der Sättigung aller Oberflächen und dem prompten Anstieg des Partialdrucks in der
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Hauptkammer, woraufhin der Sauerstoff vermehrt in die Sekundärkammer eindringen kann.
Der Gasseparationsfaktor verläuft dann entlang der Kurve des sputterfreien Prozesses. Wird
zudem der Sputterprozess der Sekundärkathode zugeschaltet, wird hier ein Teil des eindrin-
genden Sauerstoffs im Sekundärprozess verbraucht. Die damit einhergehende „Verfälschung“
des Gasseparationsfaktors ist bei Co-Sputterprozessen zu berücksichtigen. Allerdings wäre
es auf diesem Wege möglich, die tatsächliche Menge an verbrauchtem Sauerstoff durch
Abgleich mit dem sputterfreien Prozess zu ermitteln.
Gasseparationsanalysen bei Verwendung des Aluminiumtargets wurden zu Beginn dieser
Arbeit durchgeführt und wiesen zunächst bessere Separationsfaktoren auf; insbesondere
für das reaktive Sputtern im metallischen Modus wurden Faktoren von bis zu 1 gemessen.
Dies deutete auf eine enorme Getterwirkung durch Aluminium hin. Diese Messungen wa-
ren allerdings nicht ganz richtig, da ein Problem bei der Kalibrationsprozedur vorlag. Die
Kalibrierung der Lambdasonde für die Hauptkammer erfolgte im Abgleich mit dem Barat-
ron der Hauptkammer, welches die Druckwerte lediglich mit einer Auflösung von 5 mPa
an den Computer übermittelt und somit eine Kalibration nur über größere Druckbereiche
hinweg durch Mittelwertbildung ermöglicht. Mit einer Ungenauigkeit von ±2,5 mPa bei der
Kalibration resultierte ein erheblicher großer relativer Fehler bei niedrigen Partialdrücken,
welcher sich auf den Gasseparationsfaktor fortpflanzte. Die enorme Wichtigkeit einer präzi-
sen Druckmessung sowie die Berücksichtung eines Offsetfehlers im sub-mPa-Bereich bei der
Kalibration wurde erst gegen Ende dieser Arbeit deutlich. Dies wurde nach Implementation
einer neuen Kalibrationsroutine möglich. Diese konnte zudem für die Sonden-Kalibration
in der Hauptkammer auf die präziseren Druckmessröhren der Sekundärkammern zurück-
greifen. Eine rückwirkende Korrektur der Gasseparationsmessungen bei Aluminium durch
Neuberechnung der Partialdrücke anhand der aufgezeichneten Lambda-Signale war nicht
möglich, da sich das Lambdasignal mit der Zeit leicht verändert hat. Das zeigt folglich auch
auf die Notwendigkeit einer Neukalibration in regelmäßigen Zeitabständen.
5.8.1 Einfluss der Gasseparation auf den Co-Sputterprozess
Die Frage, inwieweit der eindringende Sauerstoffanteil den Sekundär-Sputterprozess und
damit seine Sputterrate beeinflusst, kann hier ansatzweise beantwortet werden. Diese Fra-
gestellung ist vor allem für sehr niedrige Co-Sputterleistungen von Bedeutung, da hier mit
den ohnehin niedrigen Sputterraten ein frühzeitiger Übergang in den oxidischen Modus
und in Folge dessen weiter verringerte Co-Depositionsraten zu erwarten wären. Dennoch
ergaben sich einige Hinweise, dass der Prozess weiterhin in einem deutlich metallischen Mo-
106
5.8 Gasseparation
Abbildung 5.21: Einfluss der Gasseparation auf den Co-Sputterprozess am Beispiel von Titan im
Primärprozess und Wolfram im Sekundärprozess. Letzteres erfolgte hier bei einer Sputterleistung von
25W.
dus arbeitete. In seriellen Co-Sputter-Prozessen wurden bei Übergängen in den oxidischen
Modus beim primären Sputterprozess Änderungen in der Targetspannung der Sekundär-
kathode lediglich von wenigen Volt verzeichnet. Ein Beispiel ist in Abbildung 5.21 in einem
Vergleich der Targetspannungen der Primär- und Sekundärkathode (Titan und Wolfram)
gegeben. Der Co-Sputterprozess wurde mit der niedrigstmöglichen Leistung von 25 W bei
5 Pa in der Sekundärkammer und 0,4 Pa in der Hauptkammer betrieben. Während bei Titan
die charakteristische Hysterese für die Übergänge vom metallischen in den oxidischen Mo-
dus und umgekehrt von deutlichen Spannungsänderungen begleitet wird, verändert sich
die Targetspannung des W-Target im Sekundärprozess nur um wenige Volt. Die erkennba-
re Hysterese im Sekundärprozess ist ein Folge der sich verändernden Gasseparation mit
den Prozessveränderungen an der Primärkathode, d. h., sie ist nicht zu verwechseln mit
einem Übergang in den oxidischen Modus des Sekundärprozesses. Bei den in dieser Arbeit
verwendeten Co-Sputter-Materialien Wolfram und Bismut handelt es sich um sogenannte
„weiche“ Oxide, die sich durch mehrere Oxidationsstufen auszeichnen (Suboxide) ehe die
stabilste Oxidverbindung erreicht wird. In der Dissertation von H. Weis [85] wurden die Sput-
tereigenschaften von Wolfram unter ähnlichen Bedingungen untersucht (6 Pa und 400 mA)
und gezeigt, dass die Targetspannung von Wolfram erheblich ansteigt bis zum Erreichen
vollständig oxidischer Verbindungen. Dies geschieht bei relativ hohen Sauerstoffflüssen, so
dass sich bei der von H. Weis verwendeten Sputteranlage um eine Größenordnung höhere
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Partialdrücke einstellen als im Vergleich zu den wenigen mPa in der Sekundärkammer im
seriellen Co-Sputterprozess. Zudem steigt die Sputterrate bis zum Übergang in den oxidi-
schen Modus stetig an. Somit ist für diese Arbeit anzunehmen, dass die Co-Depositionsrate
mit dem Eindringen von Sauerstoff in die Sekundärkammer beibehalten wird. Für Bismut
wird eine noch geringere Affinität zum Sauerstoff beobachtet: J. Stollenwerk [103] zeigte
für das reaktive Sputtern von Bismut, dass eine vollständige Bi2O3-Stöchiometrie sogar bei
einem Reaktivgasfluss von 50 sccm bzw. bei einem Sauerstoffpartialdruck von 600 mPa nicht
erreicht wird und selbst dann noch immer eine verhältnismäßig hohe Sputterrate besteht.
Die Tabelle 5.1 in Abschnitt 5.6 bestätigt zumindest für das metallische Sputtern die deutlich
höhere Rate von Bismut im Vergleich zu Wolfram.
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Dieses Kapitel befasst sich insbesondere mit dem Nachweis der Ratenverstärkung von Me-
talloxiden, die im Vergleich zum metallischen Sputtern in reaktiven Sputterprozessen üb-
licherweise eine um bis zu eine Größenordnung geringere Sputterrate aufweisen. Dies ist
insbesondere bei TiO2 der Fall, das als Dünnschicht in unzähligen Anwendungen vorkommt
und sich beispielsweise in der Optik u. a. durch seine hohe Transparenz und hohen Bre-
chungsindex (2,65 bei 546 nm für Rutil [104]) auszeichnet. Daher ist es von ökonomischen
Interesse Metalloxide ohne Leistungserhöhung schneller abscheiden zu können. Eine Ra-
tenverstärkung von 65 % wurde schon früher bei einem mit Nb2O3 dotierten, keramischen
TiO2 Target beobachtet [105]. Daraufhin wurden mit TRIDYN-Simulationen alternative Do-
tierungsmaterialien auf eine Ratenverstärkung von TiO2 hin untersucht und mit Bismut eine
sehr deutliche Ratenerhöhung um den Faktor 4 gefunden. Diese Ergebnisse konnten experi-
mentell bisher nicht bestätigt werden, da für die Targetherstellung die Paarungen TiO2:W
und TiO2:Bi keine geeigneten festen Lösungen ausbilden sowie mit Sintern von Pulver eine
Durchmischung auf atomarer Skala nicht möglich ist [98]. Dies gilt analog für die Komposi-
tion Al2O3:W als auch für die metallischen Kompositionen (Ti:W, Ti:Bi und Al:W). Mit dem
seriellen Co-Sputtern bietet sich nun die Möglichkeit einer ausreichenden Durchmischung
der Komponenten auf atomarer Skala und damit die Untersuchung der Ratenverstärkung bei
entsprechend interessanter Materialpaarung.
Nach einer kurzen Auflistung der verwendeten Parameter und einer Notation für häufig ver-
wendete Begriffe erfolgt der experimentelle Einstieg zunächst mit der Untersuchung der ro-
tationsgeschwindigkeitsabhängigen Prozessdynamik des reaktiven Sputterns eines Alumini-
umtargets und anschließend eines Titantargets (Abschnitt 5.9). Mit Aluminium stand zudem
ein hochreaktives Metall zur Verfügung (Bildungsenthalpie von Al2O3 -8,68eV/Metallatom,
TiO2 -9,45eV/Metallatom [106,107]), mit dem Anpassungen für Abschirmungen und Entwick-
lungen der Prozesskontrolle kostengünstig ausgetestet werden konnten. Die ersten seriellen
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Co-Sputterprozesse zielen auf die Ratenverstärkung der Metalloxide Al2O3 und TiO2 ab und
werden in Abschnitt 5.10 behandelt. Für Al2O3 erfolgt dies zunächst durch Co-Dotierung
des Al-Targets mit Wolfram, da in einigen vorangegangenen Simulationen für metallisches
Sputtern bei Aluminium die größte Ratenverstärkung mit Wolfram erzielt wurde. [75, 80]
Anschließend wird die vielversprechende Paarung TiO2:Bi untersucht. Für einen Vergleich
zu den Ratenverstärkungseffekten bei Al2O3 wird zuletzt noch die Komposition TiO2:W
untersucht.
Prozessparameter
In der Hauptkammer sowie in der Sekundärkammer wurde mit konstanten Gesamtatmosphä-
rendrücken gearbeitet, jeweils reguliert durch die entsprechenden Ar-Flüsse. Die primären
Sputterprozesse wurden mit konstantem Targetstrom, die Sekundärsputterprozesse leistungs-
gesteuert betrieben. Bei den Sputterprozessen mit und ohne Dotierung des Primärtargets
wurde der Atmosphärendruck in der Sekundärkammer stets aufrecht erhalten, da andernfalls
ein ausbleibender Gasfluss aus der Sekundärkammer die Targetcharakteristik beeinflusst
und somit eine direkte Vergleichbarkeit der Charakteristiken zwischen undotiertem und
co-dotiertem Target nicht gegeben ist. Die Tabelle 5.2 gibt einen Überblick über die standard-
mäßig verwendeten Materialien und ihre Reinheiten sowie über die für alle Experimente
verwendeten Parameter und ihre Größen.
Hauptkammer/Primärkathode Sekundärkammer/Sekundärkathode
Atmosphäre Atmosphäre
Druck 0,4 Pa Druck 5 Pa
Gase Ar (4,8) Gase Ar (4,8)
O2 (5,5)
Target Target
Material Al (99,98 %) Material W (99,95 %)
Ti (99,995 %) Bi (99,999 %)
Kontrollparameter konst. Targetstrom Kontrollparameter Sputterleistung
800 mA variabel: 0-100 W
Drehgeschwindigkeit variabel: 1-26 U/min
Tabelle 5.2: Standardparameter für das serielle Co-Sputtern
110
Abbildung 5.22: Notation der Targetcharakteristik
Notation
Um in dieser Arbeit längere und umständliche Formulierungen für einen bestimmten Sach-
verhalt zu vermeiden, insbesondere bei der Beschreibung der Charakteristiken des reaktiven
Sputterprozesses, wird im Folgenden ein kurzer Überblick über einige zusammenfassendere
Bezeichnungen gegeben.
• Die Targetcharakteristik:
– Das Hysteresefenster definiert sich gemäß der Notation im Berg-Modell (Kapitel
2.2) durch die Eckpunkte A-B-C-D.
– Der Übergänge vom metallischen in den oxidischen sowie vom oxidischen in den
metallischen Modus sollen hier mit den Begriffen Übergang AB und Übergang
CD bezeichnet werden.
– Die Pfeile in Abb. 5.22 weisen in die für die Diskussionen zu berücksichtigende
Richtung für die Annäherung an die entsprechenden Übergangspunkte A und C.
• Das Primärtarget kennzeichnet das rotierende Target, wobei die Bezeichnungen ro-
tierendes Target, rotierende Kathode, Drehtarget und Drehkathode gleichbedeutend
verwendet werden.
• Die Rotationsgeschwindigkeit des Primärtargets wird der Kürze halber Drehgeschwin-
digkeit genannt.
• Mit dem Partialdruck ist stets der Sauerstoffpartialdruck gemeint.
• Die folgende Verwendung des Begriffs Reaktivgas bezieht sich, wenn nicht ausdrück-
lich spezifiziert, auf Sauerstoff.
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5.9 Reaktives Sputtern vom rotierenden Target
Für die Untersuchung der Prozessdynamik mit einer planaren Drehkathode wurden Target-
charakterisierungen bei verschiedenen Drehgeschwindigkeiten durchgeführt. Von Interesse
war dabei zunächst der Einfluss der Drehgeschwindigkeit auf das Hystereseverhalten, also
der Verlauf des Sauerstoffpartialdrucks als Funktion des Sauerstoffflusses. Die automatisierte
Messaufnahme erfolgte nach Scripterstellung, mit dem Zähl-Schleifen, Schrittweiten für die
Sauerstoffflussänderung und entsprechende Stabilitätskriterien vom Computer sequenzi-
ell abgearbeitet werden. Mit Letzterem erfolgt eine Messpunktaufnahme erst dann, wenn
in einem definierten Zeitfenster kein signifikanter Drift in den aufzunehmenden Größen
besteht (hier beispielsweise der Sauerstoffpartialdruck). Dies ist insbesondere für die Drehka-
thode von Bedeutung, da das Einpendeln in einen prozessbedingten Gleichgewichtszustand
stark mit der Drehgeschwindigkeit des Targets korreliert. So kommt es bei sehr kleinen Ge-
schwindigkeiten zu Langzeitdrifts im Partialdruck, wodurch eine Messwerterfassung deutlich
verzögert wird. Das ist vor allem in den kritischen Bereichen, wie beispielsweise an den
Übergängen zwischen den Modi (metallisch / oxidisch) der Fall, so dass eine vollständige
Targetcharakterisierung durchaus mehrere Stunden beanspruchte.
Die Schrittweite bei der Änderung des Reaktivgasflusses an den Übergangspunkten bei
den Targetcharakterisierungen betrug anfangs 0,05 sccm. Später kam ein feinstufigerer Gas-
flussregler zum Einsatz, so dass die Charakterisierungen mit 0,02 sccm Schrittweite erfolgten.
Das zu analysierende Zeitfenster für das Stabilitätskriterium wurde der Drehgeschwindigkeit
angepasst und entsprach in der Regel mindestens 20 s oder 3 Zyklen.
Die Datenerfassung beinhaltet auch die Angabe eines mittleren Fehlers auf den innerhalb
des definierten Zeitfensters des Stabilitätskriteriums bestimmten Mittelwert. Diese Fehler
sind klein, so dass sie in den folgenden Analysen in der Regel nicht ins Gewicht fallen (z. B. im
Partialdruck typischerweise ±0,2 mPa). Innerhalb des Hysteresefensters treten mit dem sen-
sitiveren Gleichgewichtszustand größere Abweichungen auf. Dies ist insbesondere bei Titan
sehr auffällig und wird an entsprechender Stelle nochmals aufgegriffen. Es folgen zunächst
in den Abschnitten 5.9.1 und 5.9.2 die Beschreibungen der experimentellen Ergebnisse der
Targetcharakteristiken von Aluminium und Titan. Im Anschluss wird in Abschnitt 5.9.3 eine
ausgiebige Diskussion dieser Ergebnisse präsentiert.
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Abbildung 5.23: Targetcharakteristik von Aluminium: Der Sauerstoffpartialdruck als Funktion des
Sauerstoffflusses für zwei verschiedene Drehgeschwindigkeiten.
5.9.1 Prozesscharakteristik bei Aluminium
Abbildung 5.23 zeigt die Targetcharakteristik von Aluminium für zwei verschiedene Dreh-
geschwindigkeiten. Mit Erhöhung der Drehgeschwindigkeit von 2 U/min auf 15 U/min ver-
schiebt sich der Übergang AB sowie der Übergang CD zu kleineren Sauerstoffflüssen. Dabei
ergibt sich zudem ein unterschiedlicher Abstand zwischen beiden Übergängen. Abgesehen
von den Übergangsbereichen verlaufen beide Kurven für niedrige und hohe Sauerstoffflüsse
fast identisch. Da diese Charakteristiken die Balance zwischen metallischem und oxidischem
Sputtern widerspiegeln, spricht diese Verschiebung und Verbreiterung des Hysteresefensters
für eine Veränderung des Oxidationsgrades der Targetoberfläche. Dies wird mit der Grafik in
Abbildung 5.24 deutlich, bei der die negative Targetspannung als Funktion des Sauerstoff-
flusses aufgetragen wurde. Hier zeigt sich, dass sich die rotationsabhängige Verschiebung
des Hysteresefensters auch einer Verschiebung der Targetspannung bis zum Übergangs-
punkt zeigt. Für beide Drehgeschwindigkeiten findet der Übergang vom metallischen in den
oxidischen Modus bei ca. 390 V statt. Da die Targetspannung stark mit dem oxidischen Bede-
ckungsgrad des Targets korreliert, spricht dies für eine Verschiebung des Bedeckungsgrades
durch Veränderung der Drehgeschwindigkeit. In beiden Grafiken zeigt sich, dass der Über-
gang CD bei der Drehgeschwindigkeit von 2 U/min etwas sanfter verläuft als bei der höheren
Drehgeschwindigkeit bei 15 U/min. Scheinbar können bei kleinen Drehgeschwindigkeiten
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Abbildung 5.24: Targetcharakteristik von Aluminium: Die negative Targetspannung als Funktion
des Sauerstoffflusses für zwei verschiedene Drehgeschwindigkeiten.
kritische Übergangspunkte besser stabilisiert werden.
Die Abhängigkeit der Übergangspunkte von der Drehgeschwindigkeit wurde eingehen-
der untersucht und dafür jeweils speziell der Übergangsbereich mit einer Schrittweite von
0,05 sccm hochaufgelöst erfasst. Die Aufnahmen bei verschiedenen Drehgeschwindigkeiten
wurden in willkürlicher Folge durchgeführt, um bei den zeitintensiven Charakterisierungen
den Einfluss der Targetalterung zu eliminieren. In der Grafik in Abbildung 5.25 stellt die
schwarze Kurve die Übergänge AB als Funktion von der Drehgeschwindigkeit dar. Hier ist ein-
deutig der leicht abnehmende Trend im benötigten Sauerstofffluss für den Übergangspunkt
mit Erhöhung der Geschwindigkeit erkennbar. Für hohe Geschwindigkeiten stabilisiert sich
dieser Übergangspunkt scheinbar. Der Übergang vom oxidischen in den metallischen Modus
zeigt eine stärkere Abhängigkeit von der Drehgeschwindigkeit, so dass eine deutliche Verbrei-
terung des Hysteresefensters mit Erhöhung der Geschwindigkeit die Folge ist. Diese scheint
sich allerdings bei hohen Drehgeschwindigkeiten ebenfalls zu stabilisieren. Für beide Kurven
ist zu berücksichtigen, dass der Übergangspunkt vom Ausgangspunkt, d. h. metallischer
oder oxidischer Modus, abhängt. Zudem verringert sich mit Erhöhung der Drehgeschwin-
digkeit die Erosionszeit pro Zyklus. Die Ausprägung beider Kurven spiegelt den komplexen
Zusammenhang zwischen oxidischem Bedeckungsgrad, den daraus resultierenden Anteilen
der metallischen und oxidischen Sputterrate sowie dem Sauerstoffverbrauch wider. Eine
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Abbildung 5.25: Die Übergangspunkte (Sauerstofffluss) von undotiertem Al als Funktion der
Drehgeschwindigkeit.
erste Interpretation der drehgeschwindigkeitsabhängigen Charakteristik wird im Folgenden
gegeben:
• Übergang AB (schwarze Kurve): Der metallische Modus zeichnet sich durch hohe Sput-
terraten und eine vergleichsweise hohen Sauerstoffverbrauch aus. Mit der Annäherung
an den Übergangspunkt verringert sich die Sputterrate. Allerdings bleibt auf Grund
der noch immer hohen Rate der Sauerstoffverbrauch hoch. Der Prozess kippt dann
schlagartig in den oxidischen Modus, wenn mit weiterer Erhöhung des Sauerstoffflus-
ses ein kritischer oxidischer Bedeckungsgrad des Targets und die damit einhergehende
geringe Sputterrate erreicht wird. Analog kann diese Übergangspunktannäherung zur
Analyse der Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit herangezogen werden: Mit Verringe-
rung der Erosionszeit pro Zyklus wird anteilig weniger metallisch gesputtert und es
stellt sich ein neues Gleichgewicht zugunsten des oxidischen Bedeckungsgrades ein.
Somit verschiebt sich der Übergangspunkt zu geringeren Sauerstoffflüssen.
• Übergang CD (rote Kurve): Im oxidischen Modus besteht eine bis zu einer Größenord-
nung kleinere Sputterrate, so dass in diesem Modus mit dem hohen Sauerstoffgehalt
der Atmosphäre der Bedarf an Sauerstoff in der Erosionszone ausreichend schnell
gedeckt wird. Mit Verringerung des Sauerstoffflusses wird die Sauerstoffkonzentrati-
on in der Prozessatmosphäre verdünnt und in der Erosionszone steigt der Anteil an
metallisch gesputtertem Targetmaterial. Damit steigt der Sauerstoffverbrauch und die
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Abbildung 5.26: Targetcharakteristik von Titan: Der Sauerstoffpartialdruck als Funktion des Sauer-
stoffflusses für drei verschiedene Drehgeschwindigkeiten.
Sauerstoffkonzentration in der Atmosphäre dünnt weiter aus. Bei einem bestimmten
Sauerstofffluss erreicht der metallische Anteil am Sputterprozess einen kritischen Wert
und der Prozess fällt in den metallischen Modus zurück. Bei verringerter Erosionsdauer
(Erhöhung der Drehgeschwindigkeit) wird innerhalb der Erosionszone der metalli-
sche Anteil am Sputterprozess ebenfalls kleiner, so dass sich der Übergang in den
metallischen Modus zu kleineren Sauerstoffflüssen verschiebt.
Mit der vorangegangenen Beschreibung ist zumindest der qualitative Verlauf der Kurven
verständlich. Eine Erklärung für die unterschiedliche Ausprägung der Kurven für die Abhän-
gigkeit der Übergangspunkte von der Drehgeschwindigkeit ist damit noch nicht gegeben.
Dies wird in Abschnitt 5.9.3 eingehender diskutiert.
5.9.2 Prozesscharakteristik bei Titan
Analog zu den Untersuchungen an Aluminium wurden Targetcharakterisierungen bei Titan
für verschiedene Drehgeschwindigkeiten aufgenommen. Die Abbildung 5.26 zeigt die ent-
sprechenden Kurven. Für eine Drehgeschwindigkeit von 2 U/min ergibt sich ein recht schma-
les Hysteresefenster, dass sich mit Erhöhung der Drehgeschwindigkeit deutlich verbreitert.
Dabei verschiebt sich der Übergangspunkt AB nur geringfügig zu niedrigeren Sauerstoffflüs-
sen. Zudem fällt auf, dass vor allem für die Übergänge CD bei niedriger Drehgeschwindigkeit
der Übergang scheinbar fließender erfolgt und somit bei Titan eine reaktivgasflussgesteuerte
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Abbildung 5.27: Targetcharakteristik von Titan: Die negative Targetspannung als Funktion des
Sauerstoffflusses für drei verschiedene Drehgeschwindigkeiten.
Stabilisierung des kritischen Übergangsbereiches CD eher möglich zu sein scheint als bei
Aluminium.
Die Targetspannungen (Abb. 5.27) im metallischen und oxidischen Modus weichen bei
verschiedenen Drehgeschwindigkeiten geringfügig voneinander ab. Dies ist vermutlich auf
den drehgeschwindigkeitsabhängigen oxidischen Bedeckungsgrad bei Wiedereintritt in die
Erosionszone sowie dem drehgeschwindigkeitsabhängigen Abtragsverhältnis von Oxid und
Metall in der Erosionszone zurückzuführen. Zudem kann nach langen Sputterzeiten aufgrund
der Targetalterung eine veränderte Abtragsrate die Targetspannung beeinflussen, was später
in diesem Abschnitt noch erläutert wird.
Die Abbildung 5.28 zeigt die Übergangspunkte als Funktion der Drehgeschwindigkeit bei
Titan zudem für zwei verschiedene Alterungszustände des Targets, einmal bei schwach ausge-
prägtem („neu“) und später mit stärker ausgeprägtem („gealtert“) Erosionsgraben. Zunächst
soll die Charakteristik anhand des „neuen“ Targets erläutert werden: Auf den ersten Blick
ergab sich für Titan eine zu Aluminium ähnliche Charakteristik, ein abnehmender Trend für
die Übergänge mit Erhöhung der Drehgeschwindigkeit. Im Detail zeigten sich dennoch klare
Unterschiede. Die Abhängigkeit des Übergangspunktes AB von der Drehgeschwindigkeit fiel
bei Titan deutlich geringer aus als bei Aluminium. Das Fenster des Sauerstoffflussbereiches
für den Übergang AB bei verschiedenen Geschwindigkeiten maß lediglich 0,3 sccm, während
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Abbildung 5.28: Die Übergangspunkte (Sauerstofffluss) von undotiertem Ti als Funktion der
Drehgeschwindigkeit für zwei verschieden gealterte Targets (neu •, gealtert ◦).
der Unterschied bei Aluminium fast doppelt so groß war. Bei Titan schien die Verschiebung
des Übergang AB bereits ab 6 U/min zu stoppen. Für den Übergang CD ergab sich eine zu
Aluminium vergleichbare Ausprägung in der Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit.
Die spätere Wiederholung dieser Untersuchung an demselben Ti-Target mit ausgeprägtem
Erosionsgraben zeigte, dass sich die absoluten Sauerstoffflüsse für die Übergänge AB deutlich
und für die Übergänge CD leicht zu geringeren Flüssen verschoben haben. Damit haben sich
die Breiten der Hysteresefenster verkleinert, bei 1 U/min verschwindet die Hysterese sogar,
was sich in Abb. 5.26 bereits andeutete und für das gealterte Target in Abb. 5.28 an den fast
identischen Übergangspunkten AB und CD zu erkennen ist. Die Erklärung findet sich vermut-
lich in einer veränderten Oberflächenbeschaffenheit des Targets: Mit dem Erosionsgraben
vergrößert sich die oxidierbare Gesamtoberfläche des Targets und das effektive Magnetfeld
nimmt mit der Tiefe des Erosionsgraben zu. Letzteres ist quasi gleichzusetzen mit einem
dünnerem Target. Zudem verändert sich mit der Tiefe des Erosionsgraben und den darin
dichteren Magnetfeldlinien die Ausdehnung des Plasmas. Mit der Einschnürung des Plasmas
erhöht sich die Flächenstromdichte. In Summe stellen sich kleinere Targetspannungen ein
und es ergeben sich geringere Sputterraten, was im Prozess einen verringerten Verbrauch
an Sauerstoff nach sich zieht, so dass eine Verschiebung der Übergänge zu niedrigeren Sau-
erstoffflüssen erfolgt. Dass für den Übergang AB die Verschiebung größer ist als für den
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Abbildung 5.29: (Links) Zeitliches Verhalten des Partialdrucks von Titan im Übergangsbereich mit
entsprechender Targetspannung bei einer Drehgeschwindigkeit von 2U/min. (Rechts) Ein Ausschnitt
des Übergangsbereiches zeigt den stufenförmigen Druckverlauf durch Änderung des Sauerstoffflusses
nach zeitlicher Stabilisierung des Partialdrucks.
Übergang CD liegt daran, dass sich die relative Änderung der hohen metallischen Sputterrate
im Prozess stärker auswirkt als eine in gleichem relativen Maße veränderte niedrige oxidische
Sputterrate. Die allgemeine Charakteristik bleibt allerdings erhalten.
Bei den sehr langsamen Drehgeschwindigkeiten wurde bei Titan eine deutlich verbesserte
Stabilisierung des Prozesses in den Übergangsbereichen beobachtet. Dies ist eine noch nicht
vollständig verstandene Tatsache, da sich gerade bei langsamen Drehgeschwindigkeiten der
Unterschied im Zustand der Targetoberfläche vor dem Eintritt und nach dem Austritt aus der
Erosionszone am gravierendsten verändert und somit eine sensiblerer Zustand erwartet wird.
Allerdings wurden bei der Messaufnahme von Datenpunkten innerhalb des Hysteresefensters
vor allem bei den sehr kleinen Drehgeschwindigkeiten sehr große Schwankungen im Partial-
druck beobachtet, bei denen die Streuungen teilweise einige mPa betrugen. Die Periodizität
dieser Schwankungen korrelierte direkt mit der Drehfrequenz und ist vermutlich auf den
leichten Rotationshub der Kathode zurückzuführen, mit dem sich das magnetische Feld an
der Targetoberfläche und somit auch die Targetspannung verändert (siehe Abschnitt 5.7.1).
Die linke Grafik in Abb. 5.29 zeigt den Übergang für die Targetcharakterisierung von Titan bei
2 U/min. Sowohl im Partialdruck als auch in der Targetspannung ergab sich über lange Zeit
eine stetige Abnahme, begleitet von sich verstärkenden Schwankungen bis der Übergang
ins metallische vollzogen wurde. Die rechte Grafik in Abb. 5.29 verdeutlicht mit dem stufen-
ähnlichen Profil, dass nach Einstellen eines geringeren Sauerstoffflusses der Prozess immer
wieder erneut stabilisiert werden konnte. Die Konsequenzen für die Schichteigenschaften
wurden nicht untersucht.
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In diesem kritischen Bereich der Hysteresekurve schien der Prozess aufgrund des inho-
mogenen Oxidationsgrades der Targetoberfläche zwischen mehr und weniger oxidischen
Zuständen zu schwanken. Dieses Verhalten führte allerdings dazu, dass bei einer kleineren
Drehgeschwindigkeit die Übergänge sehr fließend erfolgten und eine Hysterese fast nicht
mehr auftrat. Dies ist in Abbildung 5.30 für die Drehgeschwindigkeit von 1 U/min gezeigt.
Die obere Grafik zeigt die entsprechenden Übergänge AB und CD mit einem sehr schmalen
Hysteresefenster. Die Fehlerbalken stehen für den Fehler auf den gemessenen Mittelwert
und sind nicht zu verwechseln mit der Schwankungsbreite im Partialdruck. Dieser ist in
den unteren Grafiken in Abb. 5.30 gezeigt, in denen für die Messung des Übergangs CD der
Partialdruck und die Targetspannung gegen die Zeit aufgetragen wurden.
Scheinbar besteht auf dem Target ein Bereich mit hohem oxidischen Bedeckungsgrad und
ein anderer Bereich mit geringerem oxidischen Bedeckungsgrad. Dabei kann offensichtlich
durch die kontinuierliche Drehung des Targets in den oxidischeren Bereich der Übergang des
Prozesses in den metallischen Modus wieder abgefangen werden. Eine Diskussion hierzu
erfolgt im Abschnitt 5.9.3.
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Abbildung 5.30: Das obere Bild zeigt die verschwindende Hysterese von Titan bei einer Drehge-
schwindigkeit von 1U/min. (Unten links) Das zeitliche Verhalten des Partialdrucks und (unten rechts)
die entsprechende Targetspannung für den Übergang CD.
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5.9.3 Diskussion
Für eine fundierte Diskussion der vorangegangenen Ergebnisse wird im Folgenden zunächst
ein kurzer Überblick über die Adsorptionsprozesse auf einer Festkörperoberfläche gegeben,
wenn diese einer (Reaktiv-)Gasatmosphäre ausgesetzt ist. Anschließend wird die Entwicklung
eines detaillierteren Verständnisses zum reaktiven Sputtern aufgegriffen. Dazu werden publi-
zierte Ergebnisse von Standardprozessen (statisches Sputtern von einem planaren Al-Target)
besprochen. Es wird gezeigt werden, dass speziell im reaktiven Sputterprozess verschiedene
Mechanismen der Oxidation bestehen und dass diese die Prozesscharakteristik auf unter-
schiedliche Weise beeinflussen. Zuletzt werden die Konsequenzen für die Prozessdynamik
bei einem reaktiven Sputterprozess eines Drehtargets diskutiert.
Adsorptionsreaktionen auf Festkörperoberflächen
Es werden zwei Arten der Bindung des Adsorbats an eine Festkörperoberfläche unterschieden:
Die physikalische Adsorption (Physisorption) und die chemische Adsorption (Chemisorp-
tion). Bei der Physisorption bindet das Adsorbat nur durch die schwache Van-der-Waals-
Wechselwirkung mit einer Adsorptionsenthalpie von typischerweise ≈ 0,25eV [22] an die
Oberfläche. Mit dieser Energie bleibt das adsorbierte Molekül unversehrt und kann auch
wieder desorbieren. Bei der Chemisorption hingegen erfolgt eine chemische, meist kovalente
Bindung mit einer Enthalpie von 1-10 eV [22] an die Festkörperoberfläche. Dabei bildet sich
nur eine Monolage chemisorbierter Moleküle. Bei Chemisorption von beispielsweise einem
Sauerstoffmolekül auf einer Metalloberfläche wird ein Elektron vom Festkörper zum Molekül
transferiert, wodurch sich die Oxidationszahl des Moleküls auf -1 reduziert. In dieser meta-
stabilen Phase wird die Molekülbindung geschwächt und kann sogar aufgebrochen werden.2
Mit einem weiteren Elektrontransfer von der Oberfläche zum Sauerstoffmolekül kommt es
zur Dissoziation des Moleküls. Dadurch wird ein Sauerstoffatom auf die Oxidationszahl -2
reduziert und das Metalloxid hat sich vollständig ausgebildet. Das freie, reaktive Sauerstoffa-
tom reagiert mit dem nächstliegenden Reaktionspartner. Bei stark reaktiven Oberflächen,
wie z. B. Aluminium, kann das dissoziierte Sauerstoffatom sogar von der Oberfläche zurück
in die Gasphase befördert werden [108]. Bei Aluminium erfolgt die letzte Reaktionsstufe erst
nach einer vollständigen Bedeckung der Oberfläche mit einer Monolage chemisorbiertem
Sauerstoffs, wobei diese Phase nach einer O2-Exposition von etwa 300 L erreicht wird [40].3
2Die Chemisorption ist wesentlicher Bestandteil in katalytischen Oberflächenprozessen, in denen die instabile
Phase des adsorbierten Moleküls neue chemische Reaktionen mit anderen Gasmolekülen ermöglicht. [32]
3Langmuir - veraltete, aber noch häufig verwendete physikalische Einheit der Dosis in der Oberflächenchemie;
1 L = 0,133 mPa·s entspricht der Exposition einer Oberfläche mit einem Gasdruck von 0,133 mPa für eine
Sekunde; bei einem Haftkoeffizienten von 1 stellt sich mit 1 L eine Bedeckung der Oberfläche mit einer
Monolage des Adsorbats ein. [109]
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Somit ist die Chemisorption auch als Initialvorgang der Reaktion des Reaktivgases mit einer
Festkörperoberfläche zu verstehen [53].
Die Geschwindigkeit für die Überführung des O2-Moleküls über verschiedenen Oxidati-
onsstufen bis hin zum Metalloxid mit einer Oxidationszahl von -2 für das Sauerstoffatom
ist verbunden mit der Änderung in der freien Energie ∆G und von verschiedenen Faktoren
abhängig: [110]
• Es können Abhängigkeiten vom Bedeckungsgrad und Wechselwirkungen der adsor-
bierten Teilchen untereinander bestehen, z. B. Packungs- oder Abstoßungseffekte, die
die adsorbierten Teilchen zu einer bestimmten Ordnung oder Unordnung auf der
Oberfläche zwingen.
• Das Ordnungsgefüge wird auch durch die thermische Bewegung der Adsorbate auf der
Targetoberfläche bestimmt.
• Die Oberflächenbeschaffenheit des Targets, welche mit der effektiven Fläche die po-
tentielle Oberflächenenergie beeinflusst und sich dadurch auf den Adsorptionsprozess
auswirkt (z. B. durch Unebenheiten auf atomarer Skala, Porosität).
Von Depla et al. [40, 111] wird zudem angeführt, dass die Bildung einer chemisorbierten
Oxidschicht bei Al scheinbar den ISEE-Koeffizienten verringert. Damit würde sich der bei
ihren Experimenten zum reaktiven Sputtern eines Al-Targets verzeichnete leichte Anstieg
in der Targetspannung bis zum Übergang AB erklären. Die Ursache dafür wird in der elek-
tronischen Umstrukturierung bei den Reaktionsprozessen vermutet, wobei die genaueren
Zusammenhänge aber noch nicht vollständig verstanden werden. In der Targetcharakteristik
eines Al-Drehtargets wurde ein Anstieg in der Targetspannung zum Übergang AB hin nicht
beobachtet.
Bei einem Drehtarget besteht das Wechselspiel zwischen der Erosion und der Expositions-
zeit bis zum Wiedereintritt in die Erosionszone. In Abhängigkeit von der mit der Expositions-
zeit erreichten Oxidationsstufe des adsorbierten Sauerstoffs können sich somit entsprechend
unterschiedliche Auswirkungen auf die Prozessdynamik ergeben.
Ableitungen aus dem Sputtern eines statischen Al-Planartargets
Depla et al. [112] untersuchten den Einfluss von Sauerstoff auf die Targetspannung beim
reaktiven Sputtern von Aluminium. Es wurden die Targetspannungen beim Freisputtern des
Al-Targets nach verschiedenen Ausgangssituationen verglichen: Einmal nach zwischenzeit-
lichem Abschalten des nicht-reaktiven Sputtervorgangs und verschiedenen Verweilzeiten
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des Targets in einer Sauerstoffgasatmosphäre und zweitens nach dem reaktiven Sputtern.
Würde in beiden Fällen derselbe Oxidationsmechanismus dominieren, so müssten sich für
beide Ausgangssituationen vergleichbare Targetspannungen ergeben. Dies war nicht der Fall.
Hieraus und aus vorangegangenen Experimenten leitete die Arbeitsgruppe eine Sauerstof-
fimplantation als den dominierenden Oxidationsmechanismus im reaktiven Sputterprozess
ab. Dies kann entweder eine direkte Reaktivgasimplantation oder eine Rückstoßimplantation
durch die Kollision eintreffender Ar+-Ionen mit adsorbierten Sauerstoffmolekülen/-atomen
sein. Eine Stickstoff-Implantation nach den beschriebenen Mechanismen konnte von Güttler
et al. [113] beim reaktiven Sputtern von Ti in einer Ar/N-Atmosphäre nachgewiesen werden.
Bei hohen Sputterraten wird der implantierte Anteil bereits abgetragen bevor eine Reakti-
on mit dem Targetmaterial stattfinden kann. Bei Erhöhung des Sauerstoffflusses sowie mit
einhergehender Verringerung der Sputterrate erhöht sich die Implantationsdichte und es
findet schließlich die Reaktion mit dem Targetmaterial statt. Mit der Bildung der oxidischen
Zwischenschicht verringert sich die Sputterrate weiter und der Übergang in den oxidischen
Modus wird eingeleitet. Desweiteren wurde eine Desorption von Sauerstoff von der Targe-
toberfläche nach dem Abschalten des reaktiven Sputtervorgangs nachgewiesen, was nach
Komrowski et al. [108] auf die letzte Reaktionsstufe zum Metalloxid hindeuten könnte. Zu-
mindest wurde damit deutlich, dass das reaktive Sputtern keinen Gleichgewichtszustand
darstellt, da sich der eingeführte Zustand mit Abschalten des Sputtervorgangs noch verän-
dert.
In einer nachfolgenden Serie von Publikationen dieser Arbeitsgruppe [111, 114, 115] wurde
ein theoretisches Verständnis für die Reaktivgasimplantation entwickelt. Durch entspre-
chende Erweiterung des Berg-Modells konnte eine präzisere Beschreibung des reaktiven
Sputterprozesses für unterschiedlichste experimentelle Bedingungen erfolgen. Somit ist die
Reaktivgasimplantation ein nicht zu vernachlässigender Effekt. Desweiteren wurde klarge-
stellt, dass das reaktive Sputtern durch den Gettermechanismus (Physi- und Chemisorption)
sowie den „Vergiftungs“-Mechanismus (engl. poisoning) definiert wird. Letzteres beschreibt
die schleichende Oxidation durch die Reaktivgasimplantation, die hier die im Sputterprozess
bei Chemisorption vorkommende Rückstoßimplantation von Sauerstoff sowie die direkte
Reaktivgasimplantation umfasst. Der Oxidationsbeitrag durch die Reaktivgasimplantation
nimmt in reaktiven Sputterprozessen mit der Verringerung der Sputterausbeute zu. Analysen
der Abhängigkeiten von den Prozessparametern Pumpgeschwindigkeit und Targetstrom
ergaben, dass in Prozessen mit niedriger Pumpgeschwindigkeit und/oder hohen Target-
strömen (hohe Abtragsrate) vorwiegend der Gettermechanismus greift. Mit einer niedrigen
Pumpgeschwindigkeit ist der effektive O2-Partialdruck groß und die Chemisorption skaliert
direkt proportional mit dem Partialdruck. Damit wird die Charakteristik des reaktiven Sput-
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terns im Wesentlichen durch das Berg-Modell erfasst. Bei hohen Pumpgeschwindigkeiten
(kleiner effektiver O2-Partialdruck) und/oder niedrigen Targetströmen (kleine Abtragsrate)
wirkt die oxidische Vergiftung durch die Reaktivgasimplantation. Zudem wird gefolgert, dass
für hohe chemische Affinität zwischen Targetmaterial und Reaktivgas die Chemisorption
dominiert (z. B. für Al/O2 bei hoher Pumpgeschwindigkeit), für niedrige chemische Affinität
die Reaktivgasimplantation.
Reaktives Sputtern eines Al-Drehtargets
Nach den Erkenntnissen aus dem vorangegangenen Abschnitt stellt sich nun die Frage nach
den Auswirkungen dieser verschiedenen Oxidationsmechanismen auf den reaktiven Sput-
terprozess an einer rotierenden Kathode, bei der ein Targetabschnitt zyklisch durch die
Erosionszone dreht, und wie das rotationsabhängige Hystereseverhalten zu verstehen ist.
Eine Verschiebung des Hysteresefensters zu geringeren Sauerstoffflüssen bei Erhöhung der
Drehgeschwindigkeit wurde bereits 2002 von Smith et al. [116] experimentell an Doppel-
Rohrkathoden in einem reaktiven AC MF-Sputterprozess von SiO2 beobachtet, allerdings
ohne hierfür eine Erklärung zu liefern. Erst in einer Arbeit von Kappertz et al. [117] erfolgten
mittels Simulationen erste Ansätze zur Beschreibung des Einflusses der Drehgeschwindigkeit
einer zylindrischen Kathode auf den reaktiven Sputterprozess. Hierzu wurde das Berg-Modell
um Gleichungen erweitert, welche das Gleichgewicht des Reaktivgasverbrauchs an der ro-
tierenden Targetoberfläche erfasst. Es sind die Terme für eine „aktive“ und eine „passive“
Targetoberfläche eingeführt worden. Der „aktive“ Teil beschreibt den normalen Sputtervor-
gang in der Erosionszone. Der „passive“ Teil erfasst den Zustand außerhalb der Erosionszone,
wo die Targetoberfläche lediglich die möglichen Adsorptionsreaktionen durch die Exposition
in der Reaktivgasatmosphäre erfährt und dadurch einen weiteren Teil des Sauerstoffs konsu-
miert. Hierbei besteht eine nicht ganz richtige Annahme, dass unabhängig vom Partialdruck
ein vollständiger oxidischer Bedeckungsgrad des Targets vor dem erneuten Eintreten in die
Erosionszone erreicht wird. Dennoch ergaben die Ergebnisse, dass sich abhängig von der
Erosionsdauer (∝ 1/Drehgeschwindigkeit) ein neues Gleichgewicht zwischen den metallisch
und oxidisch gesputterten Anteilen im Prozess einstellt. Bei kleinen Drehgeschwindigkeiten
wird innerhalb der Erosionszone anteilig mehr metallisch gesputtert als bei höheren Drehge-
schwindigkeiten. Mit dem erhöhten Anteil an metallisch gesputterten Atomen besteht auch
eine höhere Sputterrate, so dass in Summe ein hoher Sauerstoffverbrauch durch Reaktion
mit den Metallatomen bei ihrer Abscheidung auf den Umgebungsflächen und dem Substrat
besteht. Bei höherer Drehgeschwindigkeit und verringertem metallisch gesputterten Anteil
wird die oxidische Sättigung des Targets und der Übergang in den oxidischen Modus bei
geringeren Sauerstoffflüssen erreicht. Damit verschiebt sich die Hysteresekurve mit höherer
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Drehgeschwindigkeit zu geringeren Flüssen. Die Reaktivgasimplantation bleibt hier aller-
dings unberücksichtigt.
Die Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit der Hysterese von einer zylindrischen Drehka-
thode wurde von Depla et al. [54] eingehender untersucht, sowohl experimentell als auch
theoretisch. Ihre experimentellen Ergebnisse zeigen überraschend gute Übereinstimmung
mit den in Abschnitt 5.9.1 vorgestellten Resultaten an einer planaren Al-Drehkathode. Bishe-
rige theoretische Modelle waren wenig konsistent mit experimentellen Ergebnissen, da sie für
den Übergang AB eine graduellere Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit über einen größeren
Geschwindigkeitsbereich postulierten. Diese Diskrepanz führt die Arbeitsgruppe auf die
unrealistische Annahme der vollständig oxidierten Targetoberfläche bei Wiedereintritt in die
Erosionszone zurück. Erste Simulationsansätze mit schwächerem Haftkoeffizienten ergaben
realistischere Ergebnisse. Ein kleinerer Haftkoeffizient (kleinere Adsorptionswahrschein-
lichkeit) und/oder eine höhere Drehgeschwindigkeit lässt keine vollständige Oxidation der
Targetoberfläche bis zum Wiedereintritt in die Erosionszone zu. In Folge ist in der Erosions-
zone weniger Oxid abzutragen, der metallische Anteil bleibt hoch und für den Übergang AB
ergibt sich eine geringere Abhängigkeit von der Drehgeschwindigkeit. Die Oxidationsme-
chanismen wurden hier erneut untersucht, da sich mit einer Drehkathode das Wechselspiel
der Chemisorption und Reaktivgasimplantation mit ihrer Drehung durch verschiedene Zu-
stände gut erfassen lässt. Dazu wurde wieder die Targetspannung beim Freisputtern der
Drehkathode für zwei verschiedene Ausgangssituationen analysiert:
• Nach zwischenzeitlichem Abschalten des nicht-reaktiven Sputtervorgangs und einer
Verweilzeit des Target in einer Sauerstoffgasatmosphäre;
• Nach dem reaktiven Sputtern im rotationsfreien Zustand.
Letzteres bedeutet, dass das Target nur lokal reaktiv gesputtert wurde und die restliche Tar-
getoberfläche ausschließlich Adsorptionsprozessen ausgesetzt war. Beim Freisputtern im
drehenden Zustand zeigten sich signifikante Spannungsveränderungen beim Durchfahren
des zuvor statisch und reaktiv gesputterten Targetareals, so dass erneut unterschiedliche Oxi-
dationsmechanismen anzunehmen sind. Weitere experimentelle Bestätigungen wurden von
Li et al. [118] gegeben. Es konnte zusätzlich gezeigt werden, dass eine Materialabscheidung
um die Erosionszone herum und damit bei einem Drehtarget ein weiterer Vergiftungsmecha-
nismus im Unterschied zu einem statisch gesputterten Target besteht. Das reaktive Sputtern
im metallischen Modus nahe dem Übergangsbereich führt zur Abscheidung einer porösen
Schicht auf die Erosionsspur. Dadurch ergibt sich eine vergrößerte effektive Oberfläche mit
einer bis zu zehnfach größeren Ionisationswahrscheinlichkeit für Sauerstoff als im Vergleich
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zur Haftung an einer reinen Targetoberfläche desselben Materials [111, 119]. Mit der Selbst-
beschichtung ergibt sich somit ein höherer oxidischer Bedeckungsgrad der Targetoberfläche.
Die soeben beschriebene Targetspannungsanalyse konnte für diese Arbeit an der pla-
naren Drehkathode in ähnlicher Weise reproduziert werden und ist in Abbildung 5.31 für
ein Aluminiumtarget gezeigt. Im Folgenden sei mit der Bezeichnung „Erosionsprofil“ der
beim statischen Sputtern radialsymmetrisch erodierte Bereich auf dem Drehtarget und mit
der „Erosionszone“ der statische und ringförmige Bereich des Plasmas im Sputterprozess
gemeint.
• Die Bildreihe a) zeigt das Verhalten der Targetspannung beim Freisputtern nach einem
reaktiven Sputterprozess für die Drehgeschwindigkeiten 3 und 20 U/min. In beiden
Fällen ist gut zu erkennen, dass das Targetspannungslevel des metallischen Modus
nach wenigen Zyklen erreicht wird. Bei der niedrigen Drehgeschwindigkeit ist die
Oxidschicht bereits nach einer Umdrehung abgetragen. Bei der hohen Drehzahl wird
das metallische Spannungslevel erst nach mehreren Umdrehungen erreicht, da hier
mit der verringerten Erosionsdauer pro Zyklus weniger Oxid abgetragen wird.
• Im zweiten Schritt wurde das Target freigesputtert, die Drehung gestoppt und für weni-
ge Minuten ein reaktiver Sputterprozess gestartet, so dass das Target nur lokal erodierte.
Anschließend wurden der reaktive Sputterprozess ab- und die Drehung des Targets für
ein erneutes Freisputtern eingeschaltet. Die entsprechenden Spannungsverläufe in
diesem Freisputterprozess für die beiden Drehgeschwindigkeiten zeigt die Bildreihe
b). Hier ist erkennbar, dass bei Durchlaufen des zuvor statisch behandelten Areals des
Targets durch die Erosionszone die Targetspannung zu niedrigen Spannungswerten
ausschlägt. Die Targetspannung gibt einen Mittelwert vom oxidischen Bedeckungs-
zustand in der Erosionszone wieder, somit deutet eine niedrige Spannung einen von
der restlichen Targetoberfläche abweichenden Oxidationsgrad an und bestätigt damit
die Idee weiterer Oxidationsmechanismen. Im Spannungsverlauf spiegelt sich das
ringförmige Erosionsprofil des statischen Sputterns vom Eintritt bis zum Verlassen der
Erosionszone wieder. Dieser Sachverhalt wird mit der in [118] eingeführten Idee der
Selbstbeschichtung verständlich. Das Profil der Spannungsausschläge von 20 U/min
zu dem von 3 U/min unterscheidet sich geringfügig, allerdings sind bei beiden Messun-
gen im Wesentlichen zwei signifikante Minima A/C (Ein-/Austritt) und ein deutliches
Maximum B (Deckungsgleichheit von Erosionszone und -profil) im Spannungsverlauf
erkennbar. Die Minima A und C werden geprägt durch die Oxidschichten um den
radialsymmetrisch erodierten Bereich. Bei Deckungsgleichheit von Erosionszone und
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Abbildung 5.31: a) Freisputtern nach reaktivem Sputterprozess, b) Freisputtern nach statischem
Sputtern in einer Reaktivgasatmosphäre und c) Stabilisierung der Targetspannung. Die reaktiven Sput-
terprozesse (10 sccm O2) sowie die Freisputterprozesse erfolgten mit den Standardprozessparametern
gemäß Tab. 5.2.
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Abbildung 5.32: Schematische Darstellung des Durchfahrens eines zuvor in einem statischen Prozess
erzeugten Erosionsprofils durch die Erosionszone für verschiedene Momentaufnahmen.
-profil liegen diese Oxidschichten außerhalb der Erosionszone und die Targetspannung
gibt den etwas geringeren Oxidationsgrad im Erosionsprofil wieder (Maximum B). Mit
jeder weiteren Umdrehung werden die Oxidschichten abgebaut und die Spannungs-
ausschläge schwächen ab.
• Die Grafiken in Reihe c) zeigen, dass sich für die kleine Drehgeschwindigkeit die
Spannung bereits nach 180 s normalisiert hat, während sich bei der hohen Drehge-
schwindigkeit eine Spannungsstabilisierung erst um 400 s herum einstellt. Mit der
oben eingeführten Vorstellung der Selbstbeschichtung um die Erosionszone herum
beim reaktiven Sputterprozess lässt sich dieser Unterschied erklären. Die abgeschie-
dene Schichtdicke ist abhängig von der Sputterzeit beim statischen Target, die vor
dem Freisputtern bei 3 U/min 180 s und bei 20 U/min 300 s betrug. Somit lässt sich der
Unterschied in der Stabilisierungszeit auf einen Unterschied in der Oxidschichtdicke
zurückführen.
Eine genauere Analyse der Spannungsprofile für die beiden Drehgeschwindigkeiten in
Bildreihe b) in Abb. 5.31 liefert weitere Informationen. Die Abbildung 5.32 zeigt eine Vergrö-
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Positionen Zeitdifferenz (s) mittlere Strecke (mm) Profil Dimension (mm)
1 / 7 ≈ 3,60 111 55,5
2 / 6 2,62 80,3 40,2
3 / 5 1,42 43,5
Tabelle 5.3: Zeitliche Abstände im Targetspannungsprofil und die Projektion auf die Dimension des
Erosionsprofils.
ßerung des Spannungsprofils beim Durchlauf des Erosionsprofils durch die Erosionszone für
3 U/min. Es bestehen mehrere Minima und Maxima, die sich wie folgt erklären: (1) kurz vor
Eintritt des Erosionsprofils in die Erosionszone wird die durch Selbstbeschichtung gebildete
Oxidschicht erfasst und macht sich in einem Spannungsabfall bemerkbar. Bei Position (2)
tritt das Erosionsprofil in die Erosionszone. Die in der Erosionszone erfasste Oxidfläche
ist leicht reduziert und die Spannung hat sich geringfügig erhöht. Fährt nun das Zentrum
des Erosionsprofils in die Erosionszone (3) besteht in dieser Phase eine große oxidische
Fläche in der Erosionszone, so dass hieraus ein Minimum in der Targetspannung folgt. In
Position (4) sind Erosionsprofil und Erosionszone deckungsgleich, nur das Erosionsprofil
mit der vergleichsweise geringeren oxidischen Bedeckung wird vom Prozess erfasst und
zeigt sich in einem Spannungsmaximum. Beim Herausdrehen aus der Zone verhält sich die
Spannung analog zum Eintritt ((5)→ (3), (6)→ (2) und (7)→ (1)). Allerdings wurde das Oxid
bis dahin bereits teilweise abgetragen, so dass sich ein asymmetrisches Spannungsprofil
ergibt. Bei der höheren Drehgeschwindigkeit von 20 U/min ist die zeitliche Auflösung des
Spannungsverlaufs nicht ausreichend. Daher ergeben sich hier Minima, die sich als mittlerer
Spannungswert für den Spannungsbereich (1) bis (3) sowie (5) bis (7) verstehen.
Eine Bestätigung dieses vorgestellten Verlaufes erfolgte aus der Zeitdifferenz der Extrema,
mit der sich die räumlichen Dimensionen bzw. Abstände entsprechender Flächen bestim-
men lässt. Mit der mittleren Bahngeschwindigkeit (Radius 97,5 mm) wurden die in Tabelle
5.3 aufgeführten Zeitabstände in eine Weglänge umgerechnet und daraus die Dimension
des Profils auf dem Target ermittelt, welches das charakteristische Spannungsprofil verur-
sacht. Für die Positionen (1) und (7) zeigt sich, dass es sich hier um die Fläche direkt um
den Erosionsgraben handeln muss, da es mit ca. 56 mm Durchmesser größer ist als der
mittlere Durchmesser des Erosionsgrabens von etwa 42 mm. Letzteres wird in guter Über-
einstimmung in den Positionen (2) und (6) erfasst (vgl. Abb. 5.17). Der Eintritt der inneren
oxidischen Fläche des Erosionsprofils von links in die Erosionszone (3) bis zum Austritt
rechts heraus (5) entspricht gerade dem Durchmesser der Erosionszone/-graben. Damit
lässt sich analog zu den experimentellen Ergebnissen von Li et al. [118] schlussfolgern, dass
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mit der Selbstbeschichtung das gemessene Spannungsprofil erklärt und somit als weiterer
Vergiftungsmechanismus bestätigt werden kann.
Die oben angeführte Reaktivgasimplantation als Vergiftungsmechanismus kann hier ex-
perimentell nur bedingt bestätigt werden. In den aufgezeichneten Spannungsprofilen bei
Position 4 in Abb. 5.32 ergab sich, bei ausreichend hoher zeitlicher Auflösung, ein Spannungs-
level knapp unterhalb dem Level der chemisorptionsgeprägten Targetfläche. Ob dies für eine
Reaktivgasimplantation spricht, muss in weiteren Experimente untersucht werden.
In weiteren Untersuchungen griffen Depla et al. [120] die Idee der Selbstbeschichtung
als weiteren Vergiftungsmechanismus auf und ergänzten ihr bisheriges Modell für die Si-
mulation des reaktiven Sputterprozesses der rotierenden Al-Kathode. Der Übergang AB
zeigte in der Simulation mit Selbstbeschichtung insbesondere für kleine Geschwindigkei-
ten eine ausgeprägtere Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit, wie dies in ihren Experimenten
ebenfalls beobachtet wurde. Die Erklärung hierfür findet sich in der Balance zwischen dem
Wachstum der abgeschiedenen Schicht außerhalb der Erosionszone auf der Erosionsspur
des Targets und dem Abtrag innerhalb der Erosionszone. Bei hohen Drehgeschwindigkei-
ten bestehen vergleichbare Verhältnisse zwischen Auftrag- und Abtragrate, so dass sich nur
geringfügige Änderungen für den benötigten Sauerstofffluss beim Übergang AB mit Ände-
rung der Drehgeschwindigkeit ergeben. Bei niedrigerer Drehgeschwindigkeit kann mit der
längeren Erosionszeit pro Zyklus der Großteil der Oxidschicht abgetragen und somit ein
größerer metallischer Anteil gesputtert werden. Dies erhöht die Sputterrate und in Folge wird
mehr Sauerstoff für den Übergang in den oxidischen Modus benötigt. Insgesamt ergibt sich
mit der Selbstbeschichtung eine etwas ausgeprägtere Abhängigkeit des Übergangs AB von
der Drehgeschwindigkeit. Ohne Selbstbeschichtung ergäbe sich ein gradueller Kurvenverlauf.
Für den Übergang CD aus dem oxidischen in den metallischen Modus spielt die Selbst-
beschichtung nur eine geringe Rolle, da im Oxidischen eine deutlich geringere Sputterrate
besteht. Somit definiert sich hier die Abhängigkeit von der Drehgeschwindigkeit in den Ver-
hältnissen der gesputterten oxidischen und metallischen Anteile, dem Beitrag der Reaktivga-
simplantation innerhalb der Erosionszone und dem Oxidzuwachs durch die Chemisorption
außerhalb der Erosionszone. Bei hoher Drehzahl wird weniger metallischer Anteil gesputtert
und die Balance verschiebt sich, trotz verkürzter Verweilzeit außerhalb der Erosionszone
für den Vergiftungsprozess durch Chemisorption, stärker ins Oxidische. Daher erfolgt der
Übergang CD bei niedrigeren Reaktivgasflüssen und resultiert in Summe in einer größeren
Rotationsgeschwindigkeitsabhängigkeit.
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Komposition ISEE-Koeffizient ∆H f (eV/Metallatom)
Al 0,09
Al2O3 0,20 -8,69
Ti 0,11
TiO2 0,08 -9,77
Tabelle 5.4: ISEE-Koeffizient und Bindungsenthalpie von Ti und Al bzw. TiO2 und Al2O3. [40, 106,
107]
In weiteren Experimenten und Simulationen untersuchten Depla et al. in einem stati-
schen, reaktiven Sputterprozess den Einfluss der Selbstbeschichtung auf die Targetspannung
(metallischer Modus). Das anschließende Freisputtern im rotierenden Zustand zeigte eine
deutliche Übereinstimmung des experimentell aufgezeichneten Spannungsprofils mit dem
simulierten oxidischen/metallischen Bedeckungsprofil der Targetoberfläche.
Reaktives Sputtern eines Ti-Drehtargets
Das reaktive Sputtern von Titan an einer Drehkathode wird in der Industrie bereits ange-
wendet, dennoch sind publizierte Untersuchungen hierzu rar. Dies ist vermutlich auf die
Tatsache zurückzuführen, dass die Drehkathode eine industrielle Entwicklung für metallische
Beschichtungen oder für das Sputtern von keramischen Targets ist. Der wissenschaftliche
Beitrag, insbesondere zu Fragestellungen des reaktiven Sputterns, hat sich erst in den vergan-
genen Jahren entwickelt und ist Gegenstand zahlreicher, aktueller Forschungsthemen. Daher
kann im Folgenden für die Diskussion lediglich ein Vergleich zwischen Titan und Aluminium
erfolgen.
Die bisher beschriebene Dynamik des reaktiven Sputterns von einem Drehtarget ist auch
für Titan gültig. Abweichende Charakteristiken zu Aluminium sind demnach auf material-
spezifische Unterschiede zurückzuführen. Die Chemisorption von Sauerstoff an eine Ti-
Oberfläche resultiert direkt in verschiedenen Wertigkeiten von Titan [121–123]. Die sich
ausbildende Oxidschichtdicke ist stark abhängig von Reaktivgasdruck und Expositionszeit,
wobei ein vollständiger Bedeckungsgrad erst nach 3 Oxidmonolagen besteht und das Oxid-
schichtwachstum nach etwa 7 Oxidmonolagen (ab 100 L bzw. 13,3 mPa·s O2-Exposition)
sättigt [123]. Lu et al. [122] führen zudem auf, dass in einem Temperaturbereich von 150
bis 650 K die O2-Dissoziation auf der Ti-Oberfläche und die anschließende Diffusion in die
Oberfläche der dominate Oxidationsprozess ist. Sie konnten mit einem XPS-Tiefenprofil
zeigen, dass sich in der obersten Oxidschicht verstärkt Ti2O3- und TiO2-Anteile finden lassen
während in tieferen Regionen TiO nachgewiesen werden konnte.
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Im direkten Vergleich der Targetcharakteristiken von Aluminium und Titan (Abb. 5.23 und
5.26) zeigte sich für Titan der Übergang AB bereits bei geringeren Sauerstoffflüssen, so dass
hier im metallischen Modus eine vergleichsweise geringere Sputterrate für Titan bestand.
Mittels XRR wurde für Titan eine metallische Depositionsrate von etwa 1 nm/s bestimmt,
während sich bei Aluminium eine um Faktor 2 höhere Rate ergab. Die Raten im oxidischen
Modus unterschieden sich bei gleichem Sauerstofffluss nur geringfügig voneinander. Eine
genauere Analyse der Sputterraten wird im Abschnitt 5.10 zur Ratenerhöhung gegeben. Die
Targetspannung driftete beim Übergang vom metallischen in den oxidischen Modus bei
Titan, im Gegensatz zu Aluminium, in einen höheren Spannungslevel (Abb. 5.24 und 5.27),
da bei Titan im oxidischen Modus ein geringerer ISEE-Koeffizient vorliegt als im metallischen
Modus (vgl. Tabelle 5.4). Dies resultiert zusammen mit dem Kathodenhub und der ohnehin
geringen Sputterrate im oxidischen Modus in größeren, periodischen Prozessschwankungen,
deren Auswirkungen auf die Schichteigenschaften es noch zu untersuchen gilt.
Die Analyse der Targetcharakteristik bei verschiedenen Drehgeschwindigkeiten für den
Übergang AB zeigt bei Titan eine deutlich schwächer ausgeprägte Abhängigkeit von der
Drehgeschwindigkeit. Der Übergangspunkt stabilisierte sich anscheinend schon für Dreh-
geschwindigkeiten über 6 U/min, so dass sich die Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit le-
diglich auf die niedrigeren Geschwindigkeiten beschränkte. Es hat den Anschein, dass sich
das Verhältnis von Abtrag zu Oxidzuwachs für die höheren Geschwindigkeiten in Balance
hielt, so dass sich der kritische Sauerstofffluss für den Übergang ins Oxidische nicht wei-
ter verschob. Dies spricht für einen schwächeren Einfluss der Drehgeschwindigkeit auf die
oxidische Vergiftung bei Titan als im Vergleich zu Aluminium, welches für die höheren Dreh-
geschwindigkeiten weiterhin eine Verschiebung des Übergangspunktes zeigte und somit
stärker wirkende Oxidationsmechanismen vorwies. Dies könnte zum einen auf den geringe-
ren Vergiftungsbeitrag durch die Selbstbeschichtung aufgrund der geringeren Sputterrate bei
Titan zurückzuführen sein. Andererseits bildet sich nach [123] auf Titan schneller eine dicke
Oxidschicht (mehrere Oxidmonolagen bei 100 L) als im Vergleich zu Aluminium, dass erst
nach einer O2-Exposition von 300 L von der Chemisorption zur letzten Reaktionsstufe zum
Metalloxid übergeht. Ein Vergleich der Bildungsentalphien pro Metallatom von TiO2 und
Al2O3 in Tabelle 5.4 unterstützt die Annahme einer schnelleren Oxidbildung bei Titan. Die
schwache Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit für den Übergangspunkt AB könnte allerdings
bereits mit der kleinen Sputterrate zu erklären sein: Eine geringe metallische Abtragsrate
resultiert in einem ebenso geringen Sauerstoffkonsum, so dass eine Änderung des Abtrags-
verhältnisses von Oxid zu Metall durch Drehgeschwindigkeitsvariation nur eine geringfügige
Änderung im Sauerstoffverbrauch zur Folge hat. Dies resultiert in einer ebenso kleinen Ver-
schiebung des kritischen O2-Fluss, die allerdings bereits ab etwa 6 U/min verschwindend
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klein zu sein scheint und dadurch sich der Übergangspunkt AB zu höheren Drehgeschwin-
digkeiten stabilisiert.
Der Verlauf der Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit für den Übergang CD von Titan ist dem
von Aluminium sehr ähnlich und spielt sich sogar im gleichen Gasflussbereich ab. Letzteres
spricht für eine vergleichbare Sputterrate beider Metalloxide. Die Charakteristik der Dreh-
geschwindigkeitsabhängigkeit wird nach obiger Erklärung bestimmt durch das Verhältnis
der oxidisch und metallisch gesputterten Anteile. Den kritischen Sauerstofffluss für den
Übergang in den metallischen Modus bestimmt die oxidische Sputterrate: Ein hohe oxidi-
sche Sputterrate führt bereits bei höherem Sauerstofffluss zu einem höheren metallischen
Anteil im Sputterprozess, bei einer niedrigen oxidischen Sputterrate wird erst bei einem
niedrigeren Sauerstofffluss der metallische Anteil an der Sputterausbeute zunehmen. Erst
mit dem Aufkommen eines kritischen metallischen Anteils im Sputterprozess erhöht sich der
Sauerstoffkonsum schlagartig und der Übergang in den metallischen Modus wird eingeleitet.
Unterschiedliche oxidische Sputterausbeuten führen lediglich zu einer relativen Verschie-
bung der gesamten Kurve im Sauerstofffluss, so dass die Kurvencharakteristik erhalten bleibt.
Der Einfluss der im Vergleich zu Aluminium etwas höheren Reaktivität von Titan auf
die Prozessdynamik konnte hier nicht eindeutig untersucht werden, da die im Vergleich
zu Aluminium veränderte Prozessdynamik zunächst auf die kleinere Sputterrate von Titan
zurückgeführt werden konnte. Zudem konnte der Vergiftungsbeitrag durch die Reaktivgasim-
plantation nicht berücksichtigt werden, da sich aus den hier durchgeführten Experimenten
an Titan keine Rückschlüsse auf eine Implantation von Sauerstoff schließen lassen. Freisput-
terexperimente (gemäß Abb. 5.31) nach unterschiedlichen O2-Expositionszeiten sowie für
verschiedene Sputterparameter, könnten zukünftig weitere Informationen zu den oxidischen
Zuständen liefern.
Oszillationen im Übergangsbereich
Eine Antwort auf die Frage, warum im Übergangsbereich die Oszillationen im Partialdruck
sowie bei der Targetspannung in den Targetcharakteristiken von Aluminium nicht beob-
achtet wurden, kann hier nur ansatzweise gegeben werden. In Abschnitt 5.7.1 ergaben sich
größere Spannungsschwankungen bei größeren Magnetron-Target-Abständen, da mit diesen
Abständen ein schwächeres Magnetfeld über der Targetoberfläche resultiert. Dies ist mit dem
Kathodenhub von wenigen zehntel Millimetern aber nicht in dem Maße der Fall, wie es bei
der Targetcharakterisierung von Titan beobachtet wurde. Da die Targetspannung mit dem
Zustand der Targetoberfläche korreliert, spräche dies für einen entsprechenden Unterschied
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im oxidischen Bedeckungsgrad. Andererseits resultiert eine hohe Targetspannung auch aus
einer höheren Plasmaimpedanz. Daher ist zu vermuten, dass die Spannungsschwankungen
bei Titan im kritischen Bereich des oxidischen Modus aus dem Zusammenspiel zwischen
hoher Plasmaimpedanz, unterschiedlichem oxidischen Bedeckungsgrad und niedriger Sput-
terrate resultiert. Im Übergangsbereich zeigen sich allerdings starke Veränderungen in der
Sputterausbeute (vgl. hierzu die Ratenänderung zu kleinen Reaktivgasflüssen im Übergangs-
bereich in Abb. 5.49), so dass der kleine Unterschied im oxidischen Bedeckungsgrad begleitet
wird von einem deutlicheren Unterschied in der Sputterrate. Da die Oszillationen mit Verrin-
gerung der Drehgeschwindigkeit (längere Erosionsdauer, höherer metallischer Anteil) stärker
Ausfallen (vgl. Abb. 5.29 und 5.30), spricht dies erneut für unterschiedliche Sputterausbeuten.
Somit scheint die Ursache für die Oszillationen in der Targetspannung und im Partialdruck
im Wechselspiel unterschiedlicher Sputterausbeuten zu suchen sein. Dies müssen allerdings
weitere Experimente noch genauer klären.
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5.10 Ratenänderung durch Co-Dotierung
Der erste serielle Co-Sputterprozess wurde mit der Co-Dotierung von Aluminium mit Wolf-
ram gestartet. Das Vorgehen für die Charakterisierungen lief analog zu den Prozessen ohne
Dotierung. Es konnte beobachtet werden, dass sich eine Prozessstabilisierung auch mit
Änderungen in der Co-Deposition auf das Drehtarget bereits nach wenigen Umdrehungen
einstellte. Datenpunkte wurden ebenfalls erst nach Erfüllung der Stabilitätskriterien erfasst.
Die Untersuchungen bei verschiedenen Drehgeschwindigkeiten des Targets erfolgten in
willkürlicher Geschwindigkeitsfolge, um mögliche Einflüsse der Targetalterung ausschließen
zu können. Mit den ersten Erkenntnissen bei der Untersuchung von Al2O3:W wurde be-
züglich experimenteller Durchführung das experimentelle Vorgehen für eine systematische
Untersuchung der Prozessdynamik an Titan strikter gefasst, um beispielsweise Einflüsse
einer Targetalterung für eine bessere Vergleichbarkeit der Ergebnisse weiter zu reduzieren. Es
werden zunächst die experimentellen Ergebnisse der Untersuchungen an Al2O3:W (Abschnitt
5.10.1), TiO2:Bi (Abschnitt 5.10.2) und TiO2:W (Abschnitt 5.10.3) aufgeführt. Mit Kenntnis
der relativen Ratenänderung kann erst nach der Bestimmung der Verunreinigungskonzen-
tration an Sekundärmaterial in der Schicht (Abschnitt 5.10.4) eine Aussage zur partiellen
Ratenverstärkung von Al2O3 und TiO2 gemacht werden. Im letzten Abschnitt 5.10.5 werden
die vorangegangenen Ergebnisse mithilfe bestehender theoretischer Ergebnisse diskutiert.
5.10.1 Charakteristiken bei Al:W
Die seriellen Co-Sputterprozesse für das reaktive Sputtern von Wolfram-co-dotiertem Alumi-
nium wurden zunächst bei einer Drehgeschwindigkeit von 2 U/min durchgeführt. Es wurden
vollständige Targetcharakteristiken für verschiedene Co-Sputterleistungen von Wolfram in
der Sequenz 0, 25, 50, 100, 75 und 0 W durchgeführt. Die erste und letzte Aufnahme ohne
Co-Sputterdeposition gilt jeweils als Referenz vor und nach der Serie der Co-Sputterprozesse.
Diese Referenzen unterschieden sich nur geringfügig aufgrund der Targetalterung durch
die vorangegangenen zeitintensiven Co-Sputterprozesse, sind aber später für die Analyse
der Ratenerhöhung von Interesse. Die Charakterisierung bei 75 W ist der Übersichtlichkeit
wegen aus den folgenden Grafiken rausgenommen, fügt sich aber lückenlos in die ermittelten
Trends ein. Die verwendeten Co-Sputterleistungen von 25 bis 100 W entsprechen bei einer
Drehgeschwindigkeit von 2 U/min einer Beschichtungsrate von 0,5 bis 2,2 Å pro Umdrehung.
Die Abbildung 5.33 zeigt die entsprechenden Targetcharakterisierungen. Es ist zu erken-
nen, dass sich mit Erhöhung der Wolframanteils im Prozess das Hysteresefenster veränderte.
Die stärkste Veränderung zeigte sich bereits für 25 W, der Übergang AB trat bei höherem
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Abbildung 5.33: Partialdruckcharakteristik von Al2O3:W bei einer konstanten Drehgeschwindigkeit
von 2U/min für verschiedene Co-Sputterleistungen. (gezeigte Sequenz: 0, 25, 50, 100 und 0W)
Reaktivgasfluss ein und deutete damit einen höheren Sauerstoffbedarf aufgrund einer höhe-
ren Sputterrate an. Mit weiterer Erhöhung der Co-Sputterleistung wanderte der Übergang
nur noch geringfügig weiter zu höheren Gasflüssen, so dass sich hier eine Sättigung in der
Ratenerhöhung andeutete. Für den Übergang CD ergab sich mit höherer Co-Sputterleistung
ebenfalls eine Verschiebung zu höherem Gasfluss. Dies könnte zunächst für eine höhere
Sputterausbeute im oxidischen Modus und somit für einen vorzeitigen Übergang in den me-
tallischen Modus sprechen. Allerdings zeigte sich in der anschließenden Charakterisierung
ohne Co-Dotierung der Übergang auf gleicher Höhe mit der Kurve für die höchste Dotie-
rungskonzentration. Dies machte zwei Punkte deutlich: Erstens ist eine Targetalterung zu
berücksichtigen und zweitens ist der oxidische Modus von deutlich geringen Raten geprägt,
so dass sich selbst eine Ratenverstärkung in einem nur minimalen Mehrverbrauch von Sau-
erstoff zeigt. Die gezeigte Verschiebung des Übergangs AB ist weniger von der Targetalterung
betroffen, da im metallischen Modus deutlich höhere Sputterraten und somit ein höherer
Sauerstoffverbrauch bestehen.
Die zugehörigen Targetspannungen sind in Abbildung 5.34 zu sehen. Hier wird der Ein-
fluss der Co-Dotierung auf den Prozess deutlicher. Mit Erhöhung der Co-Sputterleistung
verringerte sich der Kontrast in der Targetspannung zwischen metallischer und oxidischer
Phase ein wenig. Zudem zeigte sich im oxidischen Modus bei Co-Dotierung und Zunah-
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Abbildung 5.34: Spannungscharakteristik von Al2O3:W bei einer konstanten Drehgeschwindigkeit
von 2U/min für verschiedene Co-Sputterleistungen.(gezeigte Sequenz: 0, 25, 50, 100 und 0W)
me des Reaktivgasflusses ein Anstieg in der Targetspannung. Dieser Anstieg hat vermutlich
seine Ursache in der abnehmenden Sputterrate zu höheren Sauerstoffflüssen. Da aber die
Co-Depositionsrate von Wolfram gleich blieb, verblieb mit verringerter Sputterrate eine hö-
here Wolframkonzentration auf dem Al-Drehtarget und die Spannungscharakteristik wurde
mehr durch das Wolfram geprägt. Nach H. Weis [85] wird bei Sputterprozessen von Wolfram,
zumindest für den hier betrachteten Partialdruckbereich, mit stetiger Sauerstoffzugabe ein
linearer Spannungsanstieg verzeichnet. Desweiteren wird in Abb. 5.34 eine Sättigung in der
Spannungscharakteristik im oxidischen Modus beobachtet, da die Spannungsänderungen
mit Erhöhung der Co-Sputterleistung kleiner werden. Dies erfolgte analog zur abnehmenden
Verschiebung des Hysteresefensters in Abb. 5.33 zu höheren Co-Sputterleistungen. Eine
Erklärung für das Übersteigen der Targetspannung nach dem Übergang CD für die letzten
beiden Charakteristiken bei 100 und 0 W von bis zu 20 V über dem Spannungslevel zu Beginn
der Charakterisierungen kann hier leider nicht gegeben werden.
Die Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit der Targetcharakteristik zeigt Abbildung 5.35, in
welcher der für die Übergänge AB und CD benötigte Sauerstofffluss gegen die Drehgeschwin-
digkeit aufgetragen wurde. Es ist deutlich zu erkennen, dass sich die Charakteristik im
Vergleich zum undotierten Fall bereits für die geringste Co-Dotierung von 25 W deutlich
verändert hat. Für den Übergang AB wurde bei Erhöhung der Drehgeschwindigkeit anstelle
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Abbildung 5.35: Drehgeschwindigkeitsabhängige Targetcharakteristik von Al2O3:W für verschiedene
Co-Sputterleistungen
einer Abnahme zu geringeren Gasflüssen eine Zunahme beobachtet, die im Bereich um
6 bis 12 U/min ihr Maximum erreichte und für höhere Geschwindigkeiten leicht abnahm
bzw. für höhere Co-Sputterleistung zu sättigen schien. Die Verschiebung des Übergangs AB
zu einem höheren Sauerstofffluss spricht aufgrund des höheren Sauerstoffbedarfs für eine
entsprechend höhere Sputterrate. Über die Drehgeschwindigkeit lässt sich offensichtlich
die Sputterausbeute regulieren. Für den Übergang CD zeigte sich von der Kurvencharak-
teristik her keine erkennbare Veränderung, da diese weiterhin geprägt wurde durch die
drehgeschwindigkeitsabhängige Erosionsdauer und dem darin bestehendem Verhältnis von
oxidischem und metallischen Anteil an der Sputterausbeute. Eine höhere oxidische Sputter-
ausbeute resultierte lediglich in einer Verschiebung der Kurve zu höherem Sauerstofffluss.
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Abbildung 5.36: Partialdruckcharakteristik von TiO2:Bi bei einer konstanten Drehgeschwindigkeit
von 8U/min für verschiedene Co-Sputterleistungen. (Sequenz: 0, 28 und 70W)
5.10.2 Charakteristiken bei Ti:Bi
Für die Verwendung von Bismut als Dotierungsmaterial von Titan wurden sehr große Raten-
verstärkungen vorhergesagt. [98, 105] Das Sputtern von Bismut wurde begleitet von einer
deutlich höheren Sputterrate als im Vergleich zu Wolfram, so dass bereits bei der kleinst-
möglichen Co-Sputterleistung eine entsprechend hohe Dotierungskonzentration bei Titan
vorlag. Daher wurden die Co-Sputterleistungen lediglich bis 70 W eingestellt, um in den
zeitintensiven Targetcharakterisierungen den Einfluss der Bi-Targetalterung zu reduzieren.
Die Targetcharakterisierung von Titan ist in Abbildung 5.36 für verschiedene Co-Sputter-
leistungen von Bismut und für eine Drehgeschwindigkeit von 8 U/min gegeben. Es zeigten
sich überraschenderweise keine signifikanten Verschiebungen der Übergänge zu höheren
Flüssen, wie es bei einer Ratenerhöhung zu erwarten wäre. Mit der Dotierung des Ti-Targets
verschob sich der Übergang AB nur geringfügig zu höheren Flüssen, allerdings sind diese
Übergänge bei 28 W und 70 W fast identisch. Beim Übergang CD hingegen verschob sich nur
bei der höchsten Dotierungskonzentration die Kurve zu einem höheren Sauerstofffluss. Die
zugehörigen Spannungscharakteristiken (Abb. 5.37) zeigten ebenfalls keine Veränderungen,
die auf eine Ratenverstärkung schließen lassen könnten. Es ergaben sich lediglich im metalli-
schen Modus mit der Co-Deposition geringere Targetspannungen, die sich für verschiedene
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Abbildung 5.37: Spannungscharakteristik von TiO2:Bi bei einer konstanten Drehgeschwindigkeit
von 8U/min für verschiedene Co-Sputterleistungen. (Sequenz: 0, 28 und 70W)
Co-Sputterleistungen wiederum nicht unterschieden.
In der Graphik für die Abhängigkeit der Übergangspunkte von der Drehgeschwindigkeit
(Abb. 5.38) findet sich ebenfalls kein Hinweis auf eine Veränderung der Sputterrate von
Ti bzw. TiO2 durch die Co-Dotierung mit Bismut. Bei dem Übergang AB zeigen die Kurven
untereinander einen fast identischen Verlauf und sind lediglich geringfügig im Sauerstofffluss
versetzt. Etwas deutlicher erfolgte der Übergang bei 70 W bei geringfügig höheren Flüssen.
Insgesamt aber verändert sich die drehgeschwindigkeitsabhängige Charakteristik nicht,
wenn das Ti-Target mit Bismut co-dotiert wird. Somit stellt sich hier die Frage nach der
Ursache für das Ausbleiben einer Ratenänderung. Eine Antwort hierzu wird nach Analyse der
Sputterraten und der Bismut-Konzentrationen in Abschnitt 5.10.5 und zusätzlich mithilfe
von Simulationen gegeben.
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Abbildung 5.38: Drehgeschwindigkeitsabhängige Targetcharakteristik von TiO2:Bi für verschiedene
Co-Sputterleistungen. (Sequenz: 0, 28 und 70W)
5.10.3 Charakteristiken bei Ti:W
Nach dem Ausbleiben einer Ratenänderung von Titan durch Co-Dotierung mit Bismut stellte
sich die Frage, ob die Ursache im Titan oder im Dotierungsmaterial zu finden ist. Nach
dem Erfolg bei Aluminium, wurden bei Titan weitere Charakterisierungen nun mit Wolfram
als Dotierungsmaterial durchgeführt. Bereits die ersten drei Targetcharakterisierungen bei
einer Drehgeschwindigkeit von 8 U/min zeigten sehr deutliche Verschiebungen des Hyste-
resefensters zu höheren Sauerstoffflüssen (Abb. 5.39). Der Übergang AB verschob sich im
Reaktivgasfluss im Vergleich zum undotierten Fall bereits für 25 W Co-Sputterleistung um
0,7 sccm und für 100 W um 1,6 sccm. Dies spricht für einen deutlichen Mehrverbrauch an
Sauerstoff im metallischen Modus ehe ein Übergang in die oxidische Phase erfolgen kann und
deutet damit eine höhere Sputterrate an. Zudem sind die Kurven im Partialdruck zueinander
ein wenig versetzt, so dass sich der Mehrverbrauch an Sauerstoff auch daran erkennen lässt.
Das Hysteresefenster verbreiterte sich leicht mit Erhöhung der Dotierungskonzentration,
dennoch lassen die verschobenen Übergangspunkte des Übergangs CD auf eine signifikante
Erhöhung der Sputterrate im Oxidischen schließen.
Entsprechend deutlich fielen auch die Veränderungen in den Spannungscharakteristiken
aus (Abb. 5.40). Im metallischen Modus verlief die Spannung für 25 W in etwa auf dem selben
Level wie die Kurve für den undotierten Fall. Für die höhere Co-Sputterleistung ergaben sich
142
5.10 Ratenänderung durch Co-Dotierung
Abbildung 5.39: Partialdruckcharakteristik von TiO2:W bei einer konstanten Drehgeschwindigkeit
von 8U/min für verschiedene Co-Sputterleistungen. (Sequenz: 0, 100 und 25W)
etwas geringere Spannungen. Beide Kurven mit Co-Dotierung lagen nach dem Übergang in
den oxidischen Modus 5 bis 10 V über der Kurve des undotierten Falls. Zudem nahmen die
Spannungen zum tiefer oxidischen Bereich hin weiter zu und schienen erst bei deutlich hö-
heren Sauerstoffflüssen zu sättigen. Der Spannungsverlauf für das undotierte Titan hingegen
war bereits ab etwa 6 sccm gesättigt, da sich im oxidischen Modus der Oberflächenzustand
des Titantargets nicht weiter veränderte. Bei Co-Dotierung von Titan hingegen bildete sich
bei höheren Sauerstoffflüssen in der oxidischen Phase mit der verringernden Sputterausbeu-
te eine höhere Wolframkonzentration aus, die weiterhin Einfluss auf die Targetspannung
nahm.
Die signifikanten Veränderungen werden bei der Analyse der Targetcharakteristik in Abhän-
gigkeit von der Drehgeschwindigkeit (Abb. 5.41) deutlich. Mit der Co-Dotierung verschoben
sich die Kurven zu deutlich höheren Sauerstoffflüssen und die Ausprägungen der Kurvenver-
läufe blieben auf den ersten Blick erhalten. Allerdings entsteht bei genauerem Vergleich der
Eindruck, dass sich mit der Co-Dotierung der Übergang AB bei höheren Drehgeschwindigkei-
ten leicht weiter zu höherem Gasfluss verschob. So trat mit höherer Co-Sputterleistung eine
geringfügige Verbreiterung des Hysteresefensters zu höheren Drehgeschwindigkeiten auf.
Hier schien eine andere Balance im Ratenverstärkungsprozess zu bestehen als im Vergleich
zum Wolfram co-dotierten Aluminium. Bei verschiedenen Co-Sputterleistungen zeigte sich
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Abbildung 5.40: Spannungscharakteristik von TiO2:W bei einer konstanten Drehgeschwindigkeit
von 8U/min für verschiedene Co-Sputterleistungen. (Sequenz: 0, 100 und 25W)
mit der starken Verschiebung der Kurven des Übergangs CD, dass im oxidischen Modus
offensichtlich eine höhere Sputterrate bestand als im Vergleich zu Aluminium. Aufgrund
der verschwindenden Hysterese und der Schwierigkeit einen klaren Übergangspunkt zu
identifizieren, wurde beim dotierten Titan auf die zeitintensive Messaufnahme bei 1 U/min
verzichtet.
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Abbildung 5.41: Drehgeschwindigkeitsabhängige Targetcharakteristik von TiO2:W für verschiedene
Co-Sputterleistungen (Sequenz: 0, 25 und 100W)
5.10.4 Die Ratenverstärkung
Für die weitere Analyse der Ratenverstärkung wurden an definierten Arbeitspunkten Sub-
strate beschichtet und mittels XRR die abgeschiedenen Schichtdicken ermittelt. Es war nicht
möglich, bei W-co-dotiertem Al2O3 aufgrund des hohen Dichtekontrastes zwischen Wolfram
und Al2O3 aus der Verschiebung der Absorptionskante im XRR-Profil qualitativ Rückschlüsse
auf die Dotierungskonzentration schließen zu können (Al2O3: 3,96 g/cm3, W und WO3: 19,3
und 7,16 g/cm3). Die beobachteten Verschiebungen waren zu gering und variierten inner-
halb der prozesstypisch erhältlichen Dichten von Al2O3, die hier mit dem Sputterverfahren
mit 2,8 bis 3,1 g/cm3 deutlich kleiner ausfielen als im Vergleich zur Bulkdichte desselben
Materials. Zudem wurde deutlich, dass insbesondere bei kleinen Dotierungskonzentrationen
aus einer gemessenen Elektronendichte nicht auf die Stöchiometrie der Schicht geschlossen
werden kann. Dennoch zeigten die XRR-Ergebnisse damit bereits, dass hier sehr geringe
Dotierungskonzentrationen vorliegen mussten.
Al2O3:W
Der Quotient aus ermittelter Schichtdicke und zugehöriger Depositionszeit ergibt die De-
positionsrate, welche linear mit der Sputterrate korreliert ist und damit Veränderungen
in der Sputterausbeute nachweist. In Abbildung 5.42 wurden die Depositionsraten bei ei-
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ner Drehgeschwindigkeit von 2 U/min gegen den bei der Schichtherstellung verwendeten
Sauerstofffluss aufgetragen. Untersucht wurden undotierte und W-co-dotierte Schichten,
abgeschieden bei verschiedenen Arbeitspunkten im metallischen und im oxidischen Modus.
Die undotierten Schichten wurden sowohl vor als auch nach den Co-Dotierungsprozessen
hergestellt, einerseits um als Referenz für die Ratenerhöhung zu dienen und andererseits für
den Nachweis der Reproduzierbarkeit der vorgestellten Ergebnisse. Im metallische Modus
bestehen deutlich höhere Raten als im oxidischen Modus. Mit der Co-Dotierung traten be-
reits im metallischen Modus Ratenerhöhungen auf und nahmen mit der Sauerstoffzugabe
sogar ein wenig zu bis kurz vor dem Übergang in den oxidischen Modus, wo die Rate rapide
abnimmt. Die größte Ratenänderung mit über 50 % im Vergleich zum undotierten Fall wurde
hier bei 100 W Co-Sputterleistung und einem Arbeitspunkt im Bereich D des Hysteresefens-
ters beobachtet (hier bei 6 sccm). Es ist zu erwähnen, dass die hier untersuchten Schichten
im metallischen Modus mit der Co-Dotierung äußerst raue Oberflächen aufwiesen und daher
eine XRR-Analyse nur eingeschränkt möglich war.
Von größerem Interesse war die Ratenänderung des stöchiometrischen Metalloxids. Das
untere Bild in Abb. 5.42 zeigt eine Vergrößerung des oxidischen Bereiches. Allen Kurven
gemein ist die typische exponentielle Abnahme der Rate zu höheren Sauerstoffflüssen. Mit
der Co-Dotierung zeigte sich eine deutliche Ratenerhöhung im Oxidischen, die für die kleins-
te Co-Sputterleistung und Dotierungskonzentration am ausgeprägtesten war. Eine weitere
Erhöhung der Dotierungskonzentration führte zu einem geringeren Zuwachs in der Sput-
terausbeute, so dass für noch höhere Dotierungskonzentrationen eine Sättigung in der
Ratenerhöhung zu erwarten ist. In diesem Fall wurden für beispielsweise 8 sccm Sauerstoff-
fluss Ratenerhöhungen von 40 % für 25 W und 70 % für 100 W Co-Sputterleistung erzielt. Im
Übergangsbereich stellten sich noch höhere Sputterraten ein, allerdings fielen die Unter-
schiede in den Raten vergleichsweise geringer aus. An diesem Punkt ist ohnehin noch zu
diskutieren, worauf sich die Veränderungen bei Co-Dotierung beziehen bzw. wie hier die
Arbeitspunkte für den Vergleich verschiedener Targetcharakteristiken zu definieren sind.
Diese Diskussion erfolgt im Abschnitt 5.10.5.
Die Depositionsraten für höhere Drehgeschwindigkeiten des Al-Targets sind in Abbildung
5.43 für undotiertes Al2O3 und für den dotierten Fall mit Wolfram bei Co-Sputterleistungen
von 50 und 100 W gegeben. Hier zeigte sich, dass sich bei höherer Drehgeschwindigkeit beim
Sputtern im oxidischen Modus keine signifikante Veränderung in der Sputterausbeute ergab.
Die erkennbaren Abweichungen in den Depositionsraten von 0,01 nm/s liegen einerseits im
Rahmen der Schwankung bei Reproduktion der Schichten, andererseits ist aufgrund völlig
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Abbildung 5.42: Veränderungen in den Depositionsraten von Al2O3 durch Co-Dotierung mit W
bei verschiedenen Co-Sputterleistungen. Das untere Bild zeigt vergrößert die Depositionsraten
im oxidischen Modus, wobei linksseitig von der gestrichelten Markierung die Depositionsraten im
Übergangsbereich erfasst sind.
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Abbildung 5.43: Veränderungen in den Depositionsraten von Al2O3:W bei verschiedenen Co-
Sputterleistungen und Drehgeschwindigkeiten.
unterschiedlicher Zeitpunkte der Messaufnahmen die Targetalterung zu berücksichtigen.
Um hier ein Aussage machen zu können, ob eine partielle Ratenerhöhung von Al2O3 be-
stand oder ob der Ratenzuwachs auf zusätzlich gesputtertes Wolfram mit seiner höheren
Sputterrate zurückzuführen ist, musste die Stöchiometrie der Schichten ermittelt werden.
Hierzu wurden bei den W-co-dotierten Al2O3-Schichten verschiedene Analysetechniken an-
gewendet. Zunächst wurden XPS-Messungen durchgeführt, deren Ergebnisse im Anschluss
zusätzlich mit EPMA verifiziert wurden. Später bestand mit dem RBS-Verfahren eine für das
Institut einfacher zugängliche Analysetechnik. Für die Analysen wurden Schichten für ver-
schiedene Co-Sputterleistungen jeweils an drei verschiedenen Arbeitspunkten im oxidischen
Modus bei einer Drehgeschwindigkeit von 2 U/min sowie 15 U/min auf Si-Substraten herge-
stellt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.44 gezeigt. Für die kleinste Co-Sputterleistung von
25 W war mit XPS die Nachweisgrenze erreicht, so dass erst mit EPMA sowie RBS-Messungen
die sehr geringen Wolframkonzentrationen nachgewiesen werden konnten. Für die höheren
Co-Sputterleistungen von 50 W und von 100 W erzielten XPS- und EPMA-Analysen vergleich-
bare Ergebnisse. Bei einer festen Co-Sputterleistung nahm die Wolframkonzentration zu
höheren Sauerstoffflüssen zu, was sich in der allgemeinen Abnahme der Sputterausbeute und
der sich damit ausbildenden höheren Wolframkonzentration auf dem Target aufgrund kon-
stanter Co-Depositionsrate erklärt. Für die höhere Drehgeschwindigkeit von 15 U/min ergab
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Abbildung 5.44: Wolframgehalt in Al2O3-Schichten für verschiedene Co-Sputterleistungen und
Arbeitspunkte. (XPS: geschlossene Symbole, EPMA: offene Symbole, RBS: F)
sich im Vergleich zu 2 U/min kein signifikanter Unterschied in der Dotierungskonzentration,
wie auch keine veränderte Depositionsrate beobachtet wurde (Abb. 5.43). Die gleichbleibende
Sputterausbeute und Dotierungskonzentration zeigen, dass sich die implantierte Wolfram-
konzentration für den Ratenverstärkungsmechanismus mit der Drehgeschwindigkeit nicht
signifikant zu ändern scheint. Andernfalls müssten sich die Kurvenverläufe für den Übergang
CD in ihrer Ausprägung für verschiedene Co-Sputterleistungen unterscheiden (vgl. Abb. 5.35).
Ein Beispiel für die Konzentrationsbestimmung von Wolfram in Al2O3-Schichten mit-
tels RBS ist in Abbildung 5.45 für den undotierten Fall und für zwei verschiedene Co-
Sputterleistungen bei einem Sauerstofffluss von 10,5 sccm gezeigt. Hier ist gut zu erkennen,
dass selbst eine kleine W-Konzentration von etwa 0,25 at. % aufgrund der Z 2-Abhängigkeit
der RBS-Signalintensität ein deutliches Signal ergab, während die Signale der anderen Ele-
mente Al und O trotz deutlich höherer Anteile verhältnismäßig schwach ausgeprägt sind.
Zudem zeigte sich anhand der gleichen Breiten der W-, Al- und O-Signale die homogene
Verteilung der Dotierung in der Schicht. Für die 100 W Co-Sputterleistung ergab sich eine W-
Konzentration von 1,84 at. %. Die höhere Konzentration und eine geringfügig dickere Schicht
(Verbreiterung der W-, Al- und O-Signale) führten hier zu einer leichten Verschiebung des
breiten Si-Signals, da sich die Energie der α-Teilchen bis zum Si-Substrat deutlich verrin-
gert hat. Der Peak um 600 keV herum ergibt sich aus dem Überlapp des Al- und Si-Signals,
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Abbildung 5.45: RBS-Messung an W-co-dotierten Al2O3-Schichten, abgeschieden bei 2U/min,
10,5 sccm O2-Fluss und verschiedenen Co-Sputterleistungen.
während sich das O-Signal zum Si-Signal addiert. Interessanterweise zeigt sich hier in einer
schwach ausgeprägten Kante um 930 keV vermutlich das Signal für Ar, dass im Sputterprozess
in geringer Konzentration in die Targetoberfläche implantiert, im Sputterprozess mit abge-
tragen und auf dem Substrat abgeschieden wird. Es kann aber auch in Form von am Target
reflektierten neutralen Ar-Atomen in die auf dem Substrat aufwachsenden Schicht eingebaut
werden. Eine genauere Analyse ergab, dass der Ar-Peak gerade mit der W-Co-Dotierung von
Al2O3 stärker ausgeprägt ist (siehe Abb.5.45). Dies ist einerseits widersprüchlich, da sich mit
der Co-Dotierung die Sputterausbeute erhöht ohne dass gleichzeitig eine wesentliche Verän-
derung in der Ar-Ionenstromdichte erfolgt ist. Dies sollte eine geringere Ar-Konzentration
in der abgeschiedenen Schicht erwarten lassen. Andererseits könnte dies das Resultat des
Sputter- und Implantationsprozesses sein, bei dem die Ar-Ionen durch direkte Kollision das
Wolfram in die Targetoberfläche versetzen oder sputtern. Dabei können sie selber verstärkt
zurück in den Raum reflektieren und sich unter anderem in die wachsende Schicht auf
dem Substrat einbauen. Eine höhere Reflexionswahrscheinlichkeit von Ar-Atomen an einem
W-Target aufgrund eines größeren Masseverhältnisses W/Ar wurde ebenfalls von Bruce et
al. [61] beobachtet. In den nachfolgenden Untersuchungen an TiO2 überlagert sich unglück-
licherweise das etwas verrauschtere Ti-Signal mit dem Ar-Signal, so dass keine weiteren
Informationen hierzu erhältlich sind.
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Abbildung 5.46: Depositionsraten von TiO2 mit unterschiedlicher Co-Dotierung mit Bi. Linkseitig
von der gestrichelten Markierung sind die Depositionsraten im Übergangsbereich erfasst.
Mit der signifikanten Änderung in der Sputterausbeute und dem gleichzeitig relativ kleinen
Wolframgehalt in den Al2O3-Schichten ist die partielle Ratenverstärkung von Al2O3 nach-
gewiesen. Für den metallischen Modus ist aufgrund der um eine Größenordnung höheren
Sputterrate eine entsprechend kleinere W-Konzentration in den abgeschiedenen Schichten
zu erwarten, die sich in XPS-Messungen nicht nachweisen ließen. Aber mit der im me-
tallischen Modus beobachteten Ratenänderung in Abb. 5.42 ist somit auch die partielle
Ratenverstärkung von Aluminium gezeigt.
TiO2:Bi
Bei der Dotierung von Titan mit Bismut zeigten sich überraschenderweise in den Target-
charakteristiken (Abschnitt 5.10.2) keine klaren Hinweise auf eine Ratenverstärkung, ob-
wohl mit Bismut ein im Vergleich zu Wolfram noch schwereres Material vorlag und vor-
angegangene Simulationen entsprechend große Ratenverstärkungen vorhersagten. Bereits
die augenscheinliche Begutachtung der Bi-co-dotierten TiO2-Schichten ließ keine größere
Schichtdickenvariation erwarten, was schließlich mittels XRR-Messungen bestätigt wurde. In
Abbildung 5.46 sind die ermittelten Depositionsraten gegen den Sauerstofffluss aufgetragen
und zeigen im Rahmen der Genauigkeit fast identische Kurvenverläufe von undotiertem
und dotiertem TiO2, so dass nachweislich keine Änderung in der Sputterrate durch eine
Co-Dotierung mit Bismut vorliegt. Hier kommt die Frage auf, ob überhaupt ausreichend Bis-
151
Teil III - Experimente, Ergebnisse & Diskussion
mut co-deponiert wurde. Die in einem Vorversuch ermittelte dynamische Beschichtungsrate
wies im Vergleich zu Wolfram eine doppelt so hohe Beschichtungsrate auf. Somit müss-
te mit der gefahrenen Co-Sputterleistung sogar verhältnismäßig mehr Dotierungsmaterial
in den Schichten zu finden sein. Dies wurde mittels RBS-Messung in Abbildung 5.47 bestätigt.
Die RBS-Spektren in Abbildung 5.48 für verschiedene Bi-Dotierungskonzentrationen zei-
gen nochmals die sehr gute Nachweisbarkeit schwerer Elemente in kleinster Konzentration
mit dieser Analysemethode. Hier ergibt sich ein Überlapp des Ti- mit dem Bi-Signal, da die
hergestellten Schichten aufgrund einer unterschätzen Depositionsrate dicker abgeschieden
wurden als geplant war (≈ 340 bis 360 nm für 8 sccm anstelle von < 300 nm). Die Verschiebung
des Si-Signals ist hier wieder auf den höheren Energieverlust der α-Teilchen auf dem Weg
durch die dickere Schicht zurückzuführen.
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Abbildung 5.47: Mittels RBS ermittelter Bismutgehalt in TiO2-Schichten für verschiedene Co-
Sputterleistungen und Arbeitspunkte
Abbildung 5.48: RBS-Messung an Bi-co-dotierten TiO2-Schichten, abgeschieden bei 8U/min,
8 sccm O2-Fluss und verschiedenen Co-Sputterleistungen.
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Abbildung 5.49: Veränderungen in den Depositionsraten von TiO2 durch Co-Dotierung mit W bei
verschiedenen Co-Sputterleistungen. Linkseitig von der gestrichelten Markierung befinden sich die
Depositionsraten im Übergangsbereich.
TiO2:W
Die Targetcharakterisierungen von W-co-dotiertem Titan in Abschnitt 5.10.3 deuteten bereits
erhebliche Veränderungen in der Sputterrate an, was hier mit den über XRR bestimmten
Depositionsraten bestätigt wurde (Abb. 5.49). Es ergaben sich sehr deutlich Ratenänderungen
von bis zu 160 % für die höchste Co-Sputterleistung. Ein Vergleich mit den Ratenänderungen
für verschiedene Co-Sputterleistungen bei Aluminium zeigt zudem, dass bei Titan die relati-
ve Ratenänderung zwischen verschiedenen Co-Sputterleistungen groß und eine Sättigung
im Ratenzuwachs noch nicht eingetreten ist. Somit hat die Ratenverstärkung bei Titan ihr
Maximum noch nicht erreicht und höhere Verstärkungsfaktoren sind möglich.
Mit diesen hohen Ratenänderungen wären entsprechend kleinere Dotierungskonzentra-
tionen in den abgeschiedenen TiO2-Schichten zu erwarten als im Vergleich zu Al2O3, da
in beiden Fällen gleiche W-Co-Depositionsraten eingestellt wurden. Nach einer Prozess-
stabilisierung wird genauso viel Wolfram abgesputtert wie auf das Drehtarget aufgebracht
wird. Andernfalls würde die Wolframschicht weiter wachsen und sich in einem Drift in den
Prozessparametern bemerkbar machen. Ein Unterschied in der W-Konzentration der abge-
schiedenen Schicht sollte somit aufgrund des Unterschiedes der Ratenverstärkung zwischen
TiO2 und Al2O3 resultieren. Die Abbildung 5.50 zeigt die Ergebnisse der RBS-Analyse für
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Abbildung 5.50: Mittels RBS ermittelter Wolframgehalt in TiO2-Schichten für verschiedene Co-
Sputterleistungen und Arbeitspunkte.
die Wolframkonzentration in TiO2-Schichten. Überraschenderweise ergaben sich hier fast
identische W-Konzentrationen wie bei Al2O3:W. Bei 25 W Co-Sputterleistung ergaben sich
W-Konzentrationen von 0,2 bis 0,5 at. %, bei 100 W höhere Werte im Bereich von 1,0 bis 1,9 at.
%. Dies ist nicht eindeutig zu erklären und kann hier zunächst nur als Zufall gewertet werden.
In den Abbildungen 5.51 und 5.52 sind die RBS-Spektren von TiO2:W für verschiedene
Arbeitspunkte bei konstanter Co-Sputterleistung von 25 W und 100 W gezeigt. Die 25 W-Serie
zeigt für gleiche Depositionszeiten anschaulich die Unterschiede im RBS-Spektrum aufgrund
abnehmender Sputterausbeute zu höheren Sauerstoffflüssen. Zudem ließ sich trotz der ge-
ringen Wolfram-Signalhöhe seine Konzentration in der Schicht noch sicher bestimmen (0,2
bis 0,5 at. %). Ein direkter Vergleich der RBS-Spektren bei der 100 W-Serie mit denen von
Al2O3:W (Abb. 5.45) ergibt unterschiedliche W-Signalhöhen trotz vergleichbarer Konzentrati-
on in den Schichten. Die W-Peakhöhe resultiert aus der Anzahl entsprechender Streuzentren
pro Volumeneinheit der Schicht, so dass mit der geringeren molaren Dichte von TiO2 im
Vergleich zu Al2O3 bei gleicher Dotierungskonzentration eine geringere Dotierungsdichte be-
steht. Erst nach Bestimmung der W-, Ti- und O-Beiträge errechnet sich der relative Anteil der
Dotierung in der Schicht. Der Ti-Peak tritt hier aufgrund der Z 2-Abhängigkeit im Vergleich
zu Aluminium stärker auf (ZAl = 13 und ZT i = 22).
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Abbildung 5.51: RBS-Messung an W-co-dotierten TiO2-Schichten, abgeschieden bei 8 U/min, 25W
Co-Sputterleistung und verschiedenen Arbeitspunkten.
Abbildung 5.52: RBS-Messung an W-co-dotierten TiO2-Schichten, abgeschieden bei 8 U/min, 100W
Co-Sputterleistung und verschiedenen Arbeitspunkten.
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5.10.5 Diskussion
Definition des Arbeitspunktes
Insbesondere bei den ratenverstärkten Prozessen ist zu diskutieren, worauf sich die Ver-
änderungen bei Co-Dotierung beziehen, da sich je nach Definition des Arbeitspunktes
verschiedene Verstärkungsfaktoren ergeben. In dieser Arbeit wurden die Raten gegen den
Reaktivgasfluss aufgetragen, da letzteres die primäre Regelgröße im Prozess war. Zeitweise
wurde der Arbeitspunkt auch über den Partialdruck definiert, aber eine Auftragung der De-
positionsraten gegen den Partialdruck für verschiedene Co-Sputterleistungen ergab leichte
Verschiebungen der Kurven zueinander, da mit der Ratenverstärkung und entsprechendem
Sauerstoffkonsum abweichende Partialdrücke resultierten. Eine Arbeitspunktfestlegung über
den Partialdruck erschien daher unsicherer. Die Argumentation, dass ein Arbeitspunkt bei
beispielsweise 8 sccm Sauerstofffluss für den undotierten Fall ein anderer ist als im dotier-
ten Fall, da sich die Übergangspunkte verschoben haben, ist ebenso richtig. Wann und wo
ist also ein gemeinsamer Arbeitspunkt zu definieren? Überlegungen hierzu ergaben, dass
der jeweilige Übergang CD als Referenzpunkt im Reaktivgasfluss dienen könnte, da sich
seine Position über die entsprechende oxidische Sputterrate ergibt und damit einen klar
definierten Grenzwert für das Ratenverhalten in der oxidische Phase darstellt. Relativ zum
jeweiligen Übergang CD könnten sich gemeinsame Arbeitspunkte festlegen lassen. Dies
ist in der Praxis recht umständlich und der Übergangspunkt ist ohne vorherige Messung
nicht direkt zugänglich. Daher wurde hier letzten Endes doch auf den direkt zugänglichen
Eingabeparameter Reaktivgasfluss für die Festlegung des Arbeitspunktes zurückgegriffen.
Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit bei Co-Dotierung
Die Co-Dotierung mit Wolfram beeinflusste die Targetcharakteristik von Aluminium insbe-
sondere für die Position des Übergangs AB sehr deutlich (vgl. Abb. 5.25 und 5.35). Anstelle
eines abnehmenden Sauerstoffflusses für den Übergang in den oxidischen Modus zu höhe-
ren Drehgeschwindigkeiten aufgrund kürzerer Erosionsdauer und daraus resultierendem
höherem oxidischen Bedeckungsgrad, kam es mit der Co-Dotierung zu einer Verschiebung
des Übergangs AB zu höheren Sauerstoffflüssen. Dabei stellte sich ein Maximum im Bereich
von 6 bis 10 U/min ein. Für höhere Drehgeschwindigkeiten wurde ein relativ konstanter Wert
verzeichnet.
Zunächst ist nochmals festzuhalten, dass der Übergang AB geprägt ist von der Sputter-
ausbeute im metallischen Modus und eine Verschiebung des Übergangs zu höheren Sauer-
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stoffflüssen auf eine höhere metallische Sputterrate zurückzuführen ist. Andererseits ergibt
sich mit einer Änderung der Drehgeschwindigkeit eine kürzere Erosionsdauer pro Zyklus, es
wird aber auch entsprechend weniger Dotierungsmaterial aufgetragen (∝ 1/vDr eh). Somit
versteht sich das Maximum bei Al2O3:W als bestmöglicher Zustand für die Ratenverstärkung
(im metallischen Modus) mit einer optimalen W-Konzentration. Frühere Untersuchungen
zur Ratenverstärkung hatten bereits ergeben, dass diese von der Ar+-Ionendosis sowie von
der Schichtdicke des aufgetragenen Dotanden abhängt und unter bestimmten Bedingun-
gen ein Maximum ausbildet. [15] Dieser Sachverhalt ist in den Abbildungen 3.4 und 3.5
gezeigt. Beide Zustände, Ionendosis und Wolfram-Schichtdicke, werden hier über die Dreh-
geschwindigkeit simultan reguliert, da mit Erhöhung der Drehgeschwindigkeit die kürzere
Erosionsdauer equivalent ist zu einer kleineren Ionendosis und einer entsprechend dünner
aufgetragenen Wolframschicht pro Zyklus. Somit zeigt sich, dass eine effiziente Ratenverstär-
kung bei Aluminium erst mit einer optimalen Dotierungskonzentration eintritt. Bei höheren
Dotierungskonzentrationen nimmt die Ratenerhöhung wieder ab, da verstärkt das Dotie-
rungsmaterial gesputtert wird und im zeitlichen Mittel die partielle Sputterausbeute von Ti
abnimmt. Der Überschuss an Dotierungsmaterial trägt dann lediglich zur Schichtzusam-
mensetzung bei.
Inwiefern hier die mit der Ratenverstärkung erhöhte Selbstbeschichtung des Targets als
Vergiftungsmechanismus die Charakteristik beeinflusst, kann nicht eindeutig geklärt werden.
Es ist einerseits anzunehmen, dass eine erhöhte Selbstbeschichtung der ratenverstärkungs-
bedingten Verschiebung des Übergangs AB zu höheren Sauerstoffflüssen entgegenwirkt und
daher der Übergang für die kleinen Drehgeschwindigkeiten, trotz größerer Erosionsdauer,
bei erkennbar kleineren Sauerstoffflüssen erfolgt (siehe Abb. 5.35). Dies kann aber auch seine
Ursache einfach in einer mit längerer Erosionsdauer vorzeitig abgetragenen W-Konzentration
aus der Targetoberfläche haben, so dass sich eine kleinere mittlere Sputterausbeute ergibt
und der Übergang frühzeitiger eingeleitet wird.
Carlsson et al. [124] simulierten bereits 1993 den nicht-reaktiven seriellen Co-Sputterprozess
für verschiedene Target- und Dotierungsmaterialien (Al:W, Ti:W und Al:Zr) und verglichen
diese mit experimentellen Ergebnissen. Hier zeigte sich ebenfalls, dass eine optimale Ra-
tenverstärkung eine angepasste Dotierungskonzentration oder Ionendosis erfordert. In ver-
gleichsweise zu Experimenten dieser Arbeit ähnlichen Prozessbedingungen ergaben die
experimentellen Ergebnisse, dass die optimale co-deponierte Schichtdicke des Dotanden bei
wenigen Ångström liegt. Zudem wurde für die Materialkombination Al:W die ausgeprägteste
Ratenverstärkung verzeichnet, während bei Ti:W eine schwächere und bei Al:Zr keine er-
kennbare Ratenerhöhung eingetreten ist. Eine Diskussion dieser experimentellen Ergebnisse
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erfolgte nicht, da der Fokus dieser Publikation auf der Simulation lag. Die Ratenänderung
von Ti:W im metallischen Modus wurde in dieser Arbeit nicht eingehender untersucht, so
dass hierzu kein Vergleich erfolgen kann.
Simulationen von Kubart et al. [125] für das metallische Sputtern eines homogen mit
Wolfram dotierten Al-Targets ergaben eine optimale partielle Ratenerhöhung von Al bei
einer Dotierungskonzentration von 2 bis 3 at. %. Die Zugabe von Sauerstoff in den Prozess
reduzierte einerseits die partielle Sputterausbeute von Al. Andererseits verschob sich bei Be-
trachtung der relativen Änderung der partiellen Sputterausbeute das Maximum zu höheren
Partialdrücken, wobei die Simulationen eine optimale W-Konzentration von 5 at. % für das
Sputtern von stöchiometrischem Al2O3 ergaben. Ein Vergleich der relativen Ratenverstärkung
bei verschiedenen Dotierungskonzentrationen zeigte zudem, dass mit weiterer Erhöhung der
Dotierungskonzentration der Zuwachs der Sputterausbeute geringer wurde und sich sättigte.
Damit wird der Zusammenhang zwischen co-deponierter Schichtdicke und Implantations-
dichte deutlich: Bei einer dickeren co-deponierten Dotierungsschicht wird der Großteil der
Dotierung weggesputtert, während sich die implantierte Dotierungskonzentration im Target
für die Ratenverstärkung kaum noch erhöhte.
Bei W-Co-Dotierung von Titan zeigte sich eine erhebliche Verschiebung des Übergangs AB
zu höheren Sauerstoffflüssen, die aus einer entsprechend hohen Ratenverstärkung resultierte
(vgl. Abb. 5.41 und 5.49). In der Analyse der Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit zeigten die
Kurven der Übergänge AB hier im Vergleich zu Aluminium keine Maxima. Die ohnehin schwä-
chere Abhängigkeit nahm mit der Co-Sputterleistung weiter ab. Es zeigte sich zudem keine
Sättigung in der relativen Zunahme in der Sputterausbeute, so dass mit weiterer Erhöhung
der Dotierungskonzentration höhere Ratenverstärkungen anzunehmen sind. Warum sich
allerdings bei Titan kein Maximum in der Verschiebung des Übergangspunktes zeigt, ist nicht
eindeutig zu klären. Titan zeigt ohnehin eine schwächere Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit
für den Übergangspunkt in den oxidischen Modus, deren Ursache auf die im Vergleich zu
Aluminium geringere Sputterrate und der damit einhergehenden geringeren Selbstbeschich-
tungsrate bei kleinen Drehgeschwindigkeiten zurückgeführt wurde.
Im oxidischen Modus besteht eine kleine Sputterrate für das Oxid. Infolge dessen stellt sich
eine größere implantierte Wolframkonzentration in der oxidierten Targetoberfläche ein. Eine
Variation der Drehgeschwindigkeit hat keinen erkennbaren Einfluss auf die Sputterrate des
Oxids, da sich die W-Implantationsdichte vermutlich nicht wesentlich ändert. Dies zeigten
auch die Depositionsraten von Al2O3, die in Abb. 5.43 für verschiedene Drehgeschwindig-
keiten und Co-Sputterleistungen aufgetragen wurden. Es ergaben sich für unterschiedliche
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Drehgeschwindigkeiten bei gleicher Co-Sputterleistung keine erkennbaren Unterschiede
in den Depositionsraten, so dass auch keine veränderte Dotierungskonzentration für den
Ratenverstärkungsmechanismus vorliegen sollte.
Der Übergang vom oxidischen in den metallischen Modus erfolgte bei Aluminium und
Titan im dotierten sowie undotierten Fall mit derselben Abhängigkeit von der Drehgeschwin-
digkeit, da diese Charakteristik einzig durch die Erosionsdauer geprägt wird. Eine höhere
Sputterausbeute des Oxids führt lediglich zu einer Verschiebung der gesamten Kurve zu ei-
nem höheren Sauerstofffluss (vgl. Abb. 5.35 und 5.41), da das Oxid frühzeitiger weggesputtert
wird, der metallische Anteil im gesamten Abtrag zunimmt und damit den Übergang in den
metallischen Modus einleitet. Diese Verschiebung fiel bei Titan stärker aus aufgrund seiner
höheren oxidischen Sputterrate als im Vergleich zu Aluminium. Bei 100 W Co-Sputterleistung
von Wolfram bestand im Übergangsbereich für Al2O3 eine Depositionsrate von etwa 0,3 nm/s,
bei TiO2 mehr als 0,5 nm/s. Daher fand der Übergang CD bei Titan frühzeitiger bei höheren
Sauerstoffflüssen statt als bei Aluminium, so dass sich bei Titan schmalere Hysteresefens-
ter ergaben. Somit wird nochmals deutlich, dass der Kontrast zwischen metallischer und
oxidischer Sputterrate die Breite des Hysteresefensters bestimmt. Während Bei Titan im
metallischen Modus eine verhältnismäßig kleine metallische Rate bestand, wurden im oxidi-
schen Modus im Vergleich zu Aluminium leicht höhere Sputterausbeuten verzeichnet. Dies
kann vermutlich auf die geringfügig kleinere mittlere Bindungsenthalpie pro Atom bei TiO2
als im Vergleich zu Al2O3 zurückzuführen sein (TiO2 3,20 eV/Atom, Al2O3 3,45 eV/Atom [126]),
da für die Überführung des Metalloxids in die Gasphase diese Bindungen aufgebrochen wer-
den müssen.
Bei der Bismut-Dotierung von Titan erfolgte vermutlich keine Implantation des Dotie-
rungsmaterials in das Ti-Target, so das sich aufgrund des fehlenden Ratenverstärkungsme-
chanismus die Targetcharakteristik und ihre Abhängigkeit von der Drehgeschwindigkeit
trotz unterschiedlicher Co-Sputterleistungen nicht wesentlich änderte. Die Ursache für das
Ausbleiben der ioneninduzierten Stoßimplantation des Bismut wird im nächsten Abschnitt
behandelt.
Die Erklärungen für die Einflüsse auf die Targetcharakteristik durch die Co-Deposition
von Dotierungsmaterial auf die Drehkathode wurden bisher einzig mit den Dotierungs- und
Ratenverstärkungsmechanismen erklärt. Offen bleibt hier der Einfluss der Co-Deposition
auf die oxidischen Vergiftungsmechanismen des Drehtargets und der daraus resultierenden
Einflüsse auf die drehgeschwindigkeitsabhängigen Übergangspunkte. Einen Hinweis darauf
könnte die Abbildung 5.38 geben, wo mit höherer Co-Sputterleistung sich die Übergänge ge-
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ringfügig zu höheren Sauerstoffflüssen verschieben ohne dass eine partielle Ratenänderung
von TiO2 verzeichnet werden konnte. Zur Klärung bedarf es weiterer gezielter Untersuchun-
gen.
Ausgebliebene Ratenänderung bei TiO2:Bi
Für die Co-Dotierung von Titan mit Bismut konnte keine Ratenerhöhung verzeichnet, obwohl
ausreichend Bi in den abgeschiedenen TiO2-Schichten nachgewiesen wurde. Der Nachweis
der Ratenverstärkung bei W-co-dotiertem TiO2 bewies, dass die Ursache für das Ausbleiben
einer Ratenänderung mit Bismut als Dotierungsmaterial nicht bei Titan zu suchen war. Erste
Überlegungen hierzu führten zu Abb. 3.6, in der die partielle Ratenverstärkung von Alumi-
nium mit 30 %iger Verunreinigung als Funktion der Kernladungszahl der Verunreinigung
aufgetragen ist. Hier ergab sich eine starke Korrelation zwischen Ratenerhöhung und der
atomaren Dichte der Verunreinigung (Atomradius/Atommasse). Mit einer höheren atomaren
Dichte besteht ein effizienterer Impulsübertrag für die Kollisionsprozesse, die Eindringtiefe
der Ar-Ionen in die Targetoberfläche kann dadurch klein gehalten werden und eine höhere
Rückstreuwahrscheinlichkeit in Richtung Targetoberfläche ist gegeben. Für Wolfram (Z = 74)
zeigte sich demnach aufgrund seiner höheren atomaren Dichte von 16,0 ·103 u/nm3 eine
bessere partielle Ratenverstärkung von Aluminium als für Bismut (Z = 83) mit einer atoma-
ren Dichte von 8,3 ·103 u/nm3. (Die atomare Dichte errechnet sich hier aus der relativen
Atommasse und dem Atomradius bei neutraler Ladung [26].) Eine allgemeine Gültigkeit
für andere Targetmaterialien sowie für geringere Verunreinigungskonzentrationen ist hier
nicht nachgewiesen. Dennoch schien hier der Zusammenhang von atomarer Dichte und
Ratenverstärkung verständlich, so dass das Ausbleiben der Ratenänderung zunächst auf eine
unzureichende atomare Dichte von Bismut zurückgeführt wurde.
Dem widersprachen allerdings TRIDYN-Simulationsergebnisse von Szyszka et al. [98, 105],
in denen für nicht-reaktive Prozesse partielle Ratenerhöhungen von Ti von bis zu 50 % bei
20 at. % Dotierungskonzentration für ein Bi-dotiertes Ti-Target und von bis zu 300 % bei 40 at.
% Dotierungskonzentration für ein Bi-dotiertes TiO2-Target vorhergesagt wurden. Hiervon
unterscheidet sich unser Versuch einerseits in der verwendeten Dotierungskonzentration
und andererseits in der Tatsache, dass experimentell die Dotierung durch ioneninduzierte
Stoßimplantation der Bi-Atome erfolgen sollte, während in den Simulationen bereits ein
homogen dotiertes Target angenommen wurde. Unsere Ergebnisse ließen sich also erklären,
wenn kein Bi implantiert worden wäre.
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Abbildung 5.53: TRIDYN-Simulationen der partiellen Sputterausbeute von Ti bei Dotierung mit Bi
(links) und W (rechts) als Funktion des Targetstromverhältnisses von Sekundär- zu Primärprozess
für verschiedene Drehgeschwindigkeiten. Die Sputterausbeute versteht sich als mittlerer Wert über
eine Umdrehung des Drehtargets. (Simulationsbedingung: konstanter Ti-Sputterkoeffizient = 0,4
sowie gleiche Abscheiderate von Bi und W auf das Ti-Drehtarget) Mit freundlicher Genehmigung
von T. Kubart [127].
Um dieser Frage nachzukommen, wurden mit Hilfe von T. Kubart [127] kleinere TRIDYN-
Simulationen der partiellen Sputterausbeute von Ti bei Co-Dotierung mit Bismut sowie mit
Wolfram durchgeführt (metallisches Sputtern). Die Abbildung 5.53 zeigt qualitativ das Ver-
halten der Sputterausbeute von Ti als Funktion des Targetstromverhältnisses von Sekundär-
zu Primärprozess. Das Targetstromverhältnis stellt quasi ein indirektes Maß für die Co-
Depositionsrate dar. Zudem wurden verschiedene Drehgeschwindigkeiten des Ti-Targets
simuliert (6 und 60 U/min). Für den direkten Vergleich wurden für Bi und W gleiche Co-
Depositionsraten sowie ein konstanter Sputterkoeffizient für Ti von 0,4 Atomen/Ion ange-
nommen. Die linke Grafik zeigt die Simulationsergebnisse für die Co-Dotierung mit Bismut.
Für beide Drehgeschwindigkeiten ergaben sich fast identische Kurven, deren minimale Ab-
weichungen voneinander im Rahmen simulationsbedingter Streuung liegen. Eine partielle
Ratenerhöhung von Titan blieb hier aus und die Sputterausbeute verringerte sich zu hö-
herem Targetstromverhältnis ein wenig, da anteilig mehr Bismut gesputtert ehe das Titan
erfasst wurde. Anders verhielt es sich bei der Co-Deposition mit Wolfram: Hier wurde eine
partielle Ratenverstärkung von Ti im Bereich kleiner Targetstomverhältnisse beobachtet, die
allerdings zu größeren Co-Depositionsraten deutlich abnahm. Somit scheint hier mit Bismut
eine Stoßimplantation auszubleiben, welche eine Ratenverstärkung von Ti bewirken könnte.
Was ist die Ursache für das Ausbleiben einer Stoßimplantation? Eine Implantationswahr-
scheinlichkeit erfordert eine höhere Bindungsenergie des Adsorbatatoms an die Targeto-
berfläche. Die Oberflächenbindungsenergie ist eine energetische Barriere, die die Oberflä-
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chenatome im Sputterprozess zu überwinden haben, um den Atomverbund verlassen zu
können. Die Sputterausbeute ist nach Gleichung 2.3 direkt mit dieser Bindungsenergie kor-
reliert (Y ∝ 1/USB ). Bismut hat allgemein sehr geringe Bindungsenergien und weist somit
eine entsprechend höhere Sputterrate auf, wie in Abschnitt 5.6 auch an der dynamischen
Beschichtungsrate im Vergleich zu Wolfram zu erkennen ist. Zudem wurde in den experimen-
tellen Vorversuchen für die Bestimmung der dynamischen Beschichtungsrate die schwache
Adhäsion zum Substrat festgestellt, da sich die metallische Schicht einfach vom Substrat
wischen ließ. Somit wird aufgrund der schwächeren Bindung an die Targetoberfläche das Bis-
mut schneller weggesputtert, wodurch sich die Wahrscheinlichkeit für eine Stoßimplantation
verringert. Damit lässt sich auch in Abb. 5.53 die stärkere Abnahme der partiellen Sputteraus-
beute von Ti bei Co-Dotierung mit Wolfram zu höheren Targetstromverhältnissen erklären:
Mit der höheren Oberflächenbindungsenergie von Wolfram an Titan besteht ein kleinere
W-Sputterrate. Deswegen bildet sich im Prozess zu höheren Targetstromverhältnissen eine
dickere Wolframschicht aus und infolge dessen verringert sich die partielle Sputterausbeute
von Titan stärker als im Vergleich zur Co-Dotierung mit dem inerteren Bismut, welches
schneller abgesputtert wird.
Diese experimentellen Ergebnisse und Simulationen zeigen, dass für eine Ratenerhöhung
eine höhere Wahrscheinlichkeit für eine Stoßimplantation gegeben sein muss. Somit ist
neben dem hohen Massekontrast der beteiligten Stoßpartner auch eine ausreichend hohe
Bindungsenergie des Dotanden an die Targetoberfläche erforderlich, damit eine Stoßim-
plantation erfolgen und infolge dessen der Ratenverstärkungsmechanismus greifen kann.
Hieraus entwickelte sich nun die Frage nach einer Energiehierarchie für die Sputter- und
Implantationswahrscheinlichkeit des Adsorbats. Im Folgenden soll ansatzweise eine Antwort
darauf gegeben werden.
In Untersuchungen von Taglauer [128] zur Reinigung von Adsorbat-kontaminierten Ober-
flächen mittels Ionen-Beschuss konnte gezeigt werden, dass bei Verwendung schwerer Pro-
jektile die Implantationswahrscheinlichkeit des Adsorbats bei über 20 % liegt. Dies ging aus
Simulationen für verschiedenen Projektile (He, Ar und Xe mit einer Primärenergie von 300 eV)
an verschiedenen Adsorptionssystemen (N auf Mo und W) hervor. Zudem wurde festgestellt,
dass bei gleicher Bindungsenergie des Adsorbats auf der Oberfläche der Wirkungsquerschnitt
für das Sputtern des Adsorbats tendenziell mit der atomaren Masse des Substratmaterials
zunimmt. Dieser Effekt wurde später von Berg et al. [15] als Ratenverstärkungsmechanismus
vorgestellt.
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Die partiellen Wirkungsquerschnitte für die Desorption und Stoßimplantation einer Mo-
nolage des Adsorbats in eine Oberfläche konnten von Kondoh und Morita [129] aus Tiefen-
profilmessungen nach unterschiedlichen Ionen-Bestrahlungdosen ermittelt werden. In AES-
Messungen wurde eine stark exponentiell abnehmende Konzentration an Adsorbatmaterial
in der Substratoberfläche verzeichnet, während mit RBS-Messungen eine deutlich schwä-
chere Konzentrationsabnahme gemessen wurde. Bei AES ist die Austrittstiefe der Elektronen
auf wenige Å beschränkt, mit RBS hingegen können noch tieferliegende Verunreinigungen
detektiert werden. Im Vergleich beider Konzentrationsprofile konnte somit die Implantation
nachgewiesen sowie aus der RBS-Messung die Wirkungsquerschnitte für die Desorption
und Stoßimplantation des Adsorbats ermittelt werden. Weitere Untersuchungen von Mo-
rita [130] mit Variation des Adsorbatsystems (schweres Adsorbat auf leichterem Substrat)
und der Energie des Ar+-Ionen-Beschusses ergaben, dass der Wirkungsquerschnitt für die
Rückstoßimplantation mit der Ionen-Energie im Bereich von 0,3-5 keV tendenziell abnimmt.
Aus dem Vergleich verschiedener Adsorbate ergab sich, dass der Wirkungsquerschnitt für die
Abtragung mit abnehmender Bindungsenergie des Adsorbats an die Oberfläche zunimmt.
Zudem zeigte sich, dass neben der Bindungsenergie des Adsorbats an die Oberfläche es
auch eine Potentialbarriere für die Implantation zu überwinden gilt, wobei die Energie bei
letzterem bei den gezeigten Systemen kleiner ausfällt als die Sublimationsenergie. Die Höhe
der „Implantationsbarriere“ ist demnach vermutlich auch von den Faktoren der Oberflächen-
und Materialbeschaffenheit (Einkristall, amorphe oder polykristalline Phase) abhängig.
In einer späteren Untersuchung zur Implantation von einer Monolage Pb (Z=82) auf einer
Si(111)-Oberfläche wurde die Segregation von Pb aus dem Si aufgeführt [131]. Vorausgegan-
gen waren Messungen von Nakamura et al. [132], aus denen sich ein sehr kleiner Wirkungs-
querschnitt für die Stoßimplantation für Pb in das Si-Substrat ergab. Es wurden Potential-
barrieren für die Pb-Desorption und Rückstoßimplantation bei 5 kV Ar+-Ionenbeschuss zu
(1,8±0,1) eV und (90±40) eV ermittelt. Im Vergleich dazu wurden die Potentialbarrieren
auf Si(111) für die Desorption und Stoßimplantation von Ag zu 3,8 und 0,6 eV sowie von Au
zu 7,7 und 2,7 eV bestimmt. Aufgrund der hohen Potentialbarriere erfolgt nach einer Sto-
ßimplantation eine sofortige Rückstellung des Pb-Atoms zurück zur Si(111)-Oberfläche. XPS
und RBS-Messungen bestätigten eine nur sehr geringe Konzentration an implantiertem Pb,
während bei Au unter vergleichbaren Bedingungen eine um einen Faktor 6 höhere Konzentra-
tion an implantiertem Au gemessen wurde [130]. Eine Erhöhung der Bestrahlungsintensität
ergab in Abhängigkeit von der Ar+-Ionenfluenz keinen Unterschied im Pb-Bedeckungsgrad,
woraus geschlussfolgert wurde, dass die Rückstellzeit kleiner sein muss als die Zeit zwischen
zwei aufeinanderfolgenden Stoßvorgängen.
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Es stellt sich hier nun die Frage, inwiefern sich diese gewonnen Erkenntnisse auf das in
dieser Arbeit beobachtete Verhalten des TiO2:Bi System übertragen lassen. Die Ähnlichkeit
der Elemente Bi (Z=83) und Pb (Z=82) sollte keinen großen Unterschied in der Kollisionski-
netik erwarten lassen, so dass auch bei Bi ein entsprechend geringer Wirkungsquerschnitt für
die Stoßimplantation zu erwarten ist. Ob die beschriebenen Wirkungsquerschnitte auch für
die im Magnetron-Sputterprozessen typischen Ionen-Energien bestehen, konnte hier nicht
geklärt werden, da die oben aufgeführten „Low-Energy“-Prozesse im keV-Bereich untersucht
wurden. Es ist aber zu vermuten, dass sich das Maximum des Wirkungsquerschnittes für die
Stoßimplantation unterhalb von 500 eV befindet, da dieser für die in [128–132] aufgeführten
Adsorptionssysteme zu höheren Energien einen abnehmenden Trend zeigte. Dies gilt es
allerdings für die in dieser Arbeit untersuchten Systeme noch zu überprüfen, sei es mittels
Simulation oder entsprechende Experimente. AES und RBS-Messungen könnten hier hel-
fen, über einen Vergleich der Implantationstiefe und -konzentration von unterschiedlichen
Adsorptionssystemen direkte Informationen zur (energieabhängigen) Implantationswahr-
scheinlichkeit zu gewinnen.
Targetspannung bei Co-Deposition
Die Co-Deposition von Material auf das Drehtarget hatte erheblichen Einfluss auf die re-
sultierende Targetspannung im Sputterprozess der Drehkathode, da sich der Zustand der
Targetoberfläche durch die Co-Deposition änderte. Spannungsunterschiede traten auch
bei Änderung der Drehgeschwindigkeit auf, weil sich darüber die pro Zyklus deponierte
Schichtdicke auf das Drehtarget definierte. Ein Beispiel dafür ist mit W-co-dotiertem Al2O3
(100 W Co-Sputterleistung) im Bild rechts oben in Abb. 5.54 gegeben: Im oxidischen Mo-
dus wurde die Drehzahl von 1 U/min auf 20 U/min erhöht und die Targetspannung sprang
in ein deutlich höheres Spannungslevel über. Ein höheres Spannungslevel impliziert hier
eine entsprechend höhere Wolframkonzentration auf dem Drehtarget. Direkt nach dem
Umschaltvorgang traten Oszillationen in der Targetspannung auf, die auf unterschiedliche
Bedeckungsgrade von Wolfram auf dem Al-Target zurückzuführen sind. Dies erklärt sich
im Bild rechts unten in Abb. 5.54 aus den Zeitdifferenzen für die Spannungsausschläge
um ein mittleres Spannungslevel, das sich nach Ausklingen der Oszillation einstellte. Diese
Zeitdifferenzen spiegeln die räumliche Geometrie des seriellen Co-Sputterprozesses wieder
und ist im linken Bild in Abb. 5.54 schematisch gezeigt. Ausgehend von der Erosionszone
erfolgte die Co-Deposition auf das Drehtarget nach 1/3 Umdrehung und nach weiteren
2/3 Umdrehungen wurde der Ausgangspunkt wieder erreicht (1 s und 2 s Zeitdifferenz bei
20 U/min). Mit der Umschaltung zu höherer Drehgeschwindigkeit waren 2/3 des Targets
noch mit einer dickeren W-Schicht aus der langsameren Drehgeschwindigkeit bedeckt, das
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Abbildung 5.54: (Links) Schema für die Erklärung der zeitlichen Verzögerung der Response in der
Targetspannung bei Prozessänderungen. (Rechts oben) Targetspannungsverhalten bei Erhöhung
der Drehgeschwindigkeit während des reaktiven Sputterns von Aluminium (10 sccm O2-Fluss) mit
Wolfram-Co-Deposition (100W). (Rechts unten) Oszillation der Targetspannung nach Änderung der
Drehgeschwindigkeit aufgrund unterschiedlicher Wolfram-Bedeckungsgrade auf dem Drehtarget.
bei der höheren Drehgeschwindigkeit über einige Zyklen abgebaut wurde. 1/3 des Targets
war frisch erodiert und erfuhr nun pro Umdrehung eine dünnere Beschichtung, mit der sich
nach einigen Zyklen das Gleichgewicht bei einer neue Wolframschichtdicke einstellte.
Im Folgenden soll die Targetspannung analysiert werden, wenn das Al-Target von Wolfram
freigesputtert wird. Das Freisputtern im metallischen Modus erfolgte aufgrund signifikant
höherer Sputterraten in sehr kurzer Zeit. Um eine zeitlich besser aufgelöste Messung der Tar-
getspannung nach dem Abschalten der Co-Deposition zu erhalten, wurde das Freisputtern
im oxidischen Modus analysiert.
Nach dem Abschalten der Co-Deposition relaxierte der oxidischen Prozess exponentiell auf
eine niedrigere Targetspannung zurück. Dieses Verhalten ist für verschiedene Drehgeschwin-
digkeiten im linken Bild in Abb. 5.55 gezeigt. Hier ist gut zu erkennen, dass unabhängig von
der Drehgeschwindigkeit der Prozess bis zu 15 min benötigte um das Wolfram im oxidischen
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Abbildung 5.55: (Links) Änderung der Targetspannung beim reaktiven Sputtern (10 sccm O2-Fluss)
von Aluminium nach Abschalten der Wolfram-Co-Deposition (100W) für verschiedene Drehgeschwin-
digkeiten. (Rechts) Änderung der Targetspannung von Aluminium nach Abschalten verschiedener
Wolfram-Co-Sputterleistungen (50 und 100W) bei 8U/min.
Modus vollständig abzubauen und ein konstantes Spannungslevel erreicht wurde. Diese
große Abklingzeit kann auf implantiertes Wolfram deuten, das auch nach Freilegung teilweise
erneut implantiert wurde und somit den Freisputterprozess verzögerte. Ohne Implantation
müsste das Wolfram Angesicht der dünnen co-deponierten Schichtdicken und der Sput-
terausbeute am Drehtarget deutlich schneller weggesputtert sein. Bei 1 U/min wurden pro
Zyklus 4,4 Å und bei 20 U/min 0,2 Å Wolfram abgeschieden, wobei zu berücksichtigen ist
dass sich über wenige Zyklen im Gleichgewicht eine dickere Wolframschicht einstellte. Das
kleinere Bild verdeutlicht die zeitliche Verzögerung von 2/3 der Umlaufzeit des Targets bis das
Areal erfasst wird, ab dem die Co-Deposition abgeschaltet wurde. Zudem zeigt es mit dem
stufigen Verlauf der Targetspannung den geschwindigkeitsabhängigen Abtrag pro Zyklus.
Im rechten Bild in Abb. 5.55 ist der Vorgang bei 8 U/min für verschiedene Dotierungs-
konzentrationen gezeigt. Beide Co-Sputterleistungen führen beim Freisputtern zu einem
fast identischen Abklingverhalten in der Targetspannung und deuten damit keine wesent-
lichen Unterschiede in der implantierten Wolfram-Konzentration an. Lediglich vor dem
Freisputtervorgang deutet der Spannungsunterschied auf eine unterschiedliche Dicke an
co-deponiertem Material. In der kleinen Grafik im rechten Bild ist zu erkennen, dass bereits
nach wenigen Umdrehungen beide Spannungsverläufe zusammenlaufen. Dies spricht bei
der hohen Co-Sputterleistung für einen größeren Abtrag von Wolfram bereits bei der ersten
Umdrehung nach Abschalten der Co-Deposition.
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Abbildung 5.56: (Links) Änderung der Targetspannung beim reaktiven Sputtern (5,65 sccm O2-
Fluss) von Titan nach Abschalten der Wolfram-Co-Deposition (83W) bei 8 U/min und (Rechts) der
Verlauf des zugehörigen O2-Partialdrucks.
Das Freisputterexperiment wurde ebenfalls an W-co-dotiertem Titan durchgeführt. Das
Ergebnis ist in Abb. 5.56 gezeigt. Das rechte Bild zeigt einen Anstieg der Targetspannung bis
zu seiner Stabilisierung nach ca. 50 s. Diese im Vergleich zu Al (vgl. Abb. 5.55) deutlich kürze-
re Freisputterzeit ist dem gewählten Arbeitspunkt zuzuschreiben. Der Freisputtervorgang
wurde hier im Übergangsbereich bei 5,65 sccm durchgeführt. An diesem Arbeitspunkt be-
stand eine deutlich höhere Sputterrate, so dass der Freisputtervorgang entsprechend schnell
vollzogen wurde. Bei Titan signalisiert ein Anstieg in der Targetspannung einen höheren oxi-
dischen Bedeckungsgrad. Dies wird in linken Bild deutlich, das den Verlauf des zugehörigen
O2-Partialdruck zeigt. Dieser steigt nach dem Abschalten der W-Co-Deposition deutlich an.
Die Partialdruckänderung von ca. 6 mPa deutet auf eine entsprechend starke Abnahme im
Sauerstoffkonsum im Sputterprozess. Dies ist auf eine Verringerung der Sputterausbeute
zurückzuführen, da mit der W-Konzentration auch der Ratenverstärkungsmechanismus
abnimmt. Dieser direkte Beleg für eine Ratenverstärkung ist beim Freisputterprozess von
W-co-dotierten Aluminium nicht so deutlich erkennbar, da hier tief im oxidischen Modus
gearbeitet wurde (kleine Sputterrate) und daher die Ratenänderung im Freisputterprozess
sich nur marginal auf den O2-Partialdruck auswirkte. Bei Bi-co-dotiertem Titan wurde auf ein
Freisputterexperiment verzichtet, da im oxidischen Modus sogar bei hoher Bi-Co-Dotierung
keine Veränderungen in der Targetspannung verzeichnet wurden.
Beim Freisputtern im oxidischen Modus von W-co-dotiertem Aluminium zeigte sich mit
der exponentiellen Abnahme in der Targetspannung eine langanhaltende Nachwirkung
durch die Co-Dotierung. Dies deutete auf eine Implantation von Wolfram in die Targeto-
berfläche, die nachweislich zur Ratenerhöhung führte. Nicht implantierbare Materialien
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sollten hier eine schnelle Abnahme der Targetspannung erwarten lassen. Zusätzlich deutet
die lange Abklingzeit bei der exponentiellen Abnahme der Targetspannung auf das Wech-
selspiel von Reimplantation und Implantationstiefe. Somit ist beim Freisputtern über die
Targetspannung zumindest qualitativ eine Aussage zur Implantationseffizienz möglich. Bei
dem Freisputterprozess von W-co-dotiertem Titan im Übergangsbereich des oxidischen
Modus wurde erst mit der signifikanten Veränderung im O2-Partialdruck deutlich, so dass
hier eine Ratenverstärkung vorgelegen haben muss.
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KAPITEL 6
Zusammenfassung
Aufbau einer vielseitigen Beschichtungsanlage
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Beschichtungsanlage für das serielle Co-Sputtern im
Labormaßstab entwickelt, konstruiert und aufgebaut. Das serielle Co-Sputtern erlaubt mit
seiner charakteristischen Prozessführung in DC-Magnetron Sputterprozessen die Herstel-
lung mehrkomponentiger Dünnschichten von monoelementaren Targets oder auch lediglich
die kontrollierte Dotierung des Drehtargets, welches hier mit einer planaren Drehkathode
realisiert wurde. Zusätzlich wurde mittels angepasster Abschirmungen eine atmosphärische
Gastrennung erzielt, so dass die Sputterprozesse des seriellen Co-Sputterns in individuellen
Prozessgasatmosphären (reaktiv / nicht-reaktiv) betrieben und somit voneinander unabhän-
giger kontrolliert werden können.
Die Flexibilität der Beschichtungsanlage beinhaltet neben den zahlreichen Anwendungs-
möglichkeiten des seriellen Co-Sputterns für die Dünnschichtherstellung (z. B. die Dotierung
für die Ratenverstärkung oder für die TCO-Herstellung, das Mischen von Materialien) weitere
zahlreiche technische Details, die zukünftig eine maximale Prozessausnutzung ermögli-
chen sollen (u. a. die Höhenverstellung der Kathoden, Magnetfeldmanipulation). Zusätz-
liche Ports an der Anlage erlauben zudem die Durchführung optionaler Techniken für die
Herstellung, Manipulation oder Analyse von Dünnschichten oder des Prozesses (u. a. zu-
sätzliche Kathoden, eine Ionenstrahlkanone für IBAD-Prozesse, Lichtleiter für die optische
Emissionsspektroskopie etc.). Die Elektronik-, Versorgungs- und Steuereinheiten wurden
derart zusammengeführt, dass eine vollständige Prozesssteuerung und -kontrolle via PC
erfolgt. Hierzu wurde mittels LabVIEW eine entsprechende Steuersoftware entwickelt, die
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u. a. mit der automatischen und Skript-programmierbaren Prozessführung sowie mit der
Aufzeichnung aller Datenströme das Potential für Steuerung und Analyse des seriellen Co-
Sputterprozesses erhöht.
Charakterisierung des reaktiven Sputterprozesses
Der Betrieb der neuen Anlage erforderte zunächst grundlegende Kenntnisse der Prozessdy-
namik beim reaktiven Sputtern von der Drehkathode, um in seriellen Co-Sputterprozessen
die Auswirkung des Co-Sputterprozesses verstehen zu können. Die Charakterisierungen
der Anlage erfolgten zunächst mit dem reaktiven Sputterprozess an einem Al-Drehtarget.
Die Analysen der Targetcharakteristiken in Abhängigkeit der Drehgeschwindigkeit ergaben
für den Übergangspunkt vom metallischen in den oxidischen Modus (Übergang AB) eine
geringere Abhängigkeit als für den Übergangspunkt vom oxidischen in den metallischen Mo-
dus (Übergang CD), so dass in den Targetcharakteristiken eine Verschiebung zu geringeren
Sauerstoffflüssen und Verbreiterung der Hysteresefenster auftrat. Andere Arbeiten haben
in Simulationen für den Übergang AB eine graduellere Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit
über einen größeren Geschwindigkeitsbereich postuliert. Ein erst kürzlich nachgewiesener
Oxidationsmechanismus, der nur an Drehkathoden auftritt, ist die Selbstbeschichtung. Die-
ser Prozess konnte hier experimentell bestätigt werden. Eine durch Sputtern abgeschiedene
Schicht gettert den Sauerstoff aufgrund eines höheren Haftkoeffizienten stärker als eine
erodierte Targetoberfläche, so dass das auf die Erosionsspur abgeschiedene Material mit
einem höheren oxidischen Grad in die Erosionszone eintritt. Bei sehr kleinen Drehgeschwin-
digkeiten dominiert allerdings noch die metallische Ausbeute und der Übergang AB erfolgt
erst bei hohem Sauerstofffluss. Wird die Drehgeschwindigkeit erhöht, verschiebt sich mit
der verkürzten Erosionsdauer pro Zyklus das Oxid/Metall-Verhältnis an der Sputterausbeute
mehr zum Oxidischen. Mit der Selbstbeschichtung wird das Target zusätzlich noch stärker
vergiftet und der Übergang AB erfolgt bei noch niedrigerem Sauerstofffluss. Eine weitere
Erhöhung der Drehgeschwindigkeit verringert mit der verkürzten Erosionsdauer pro Zyklus
auch den Selbstbeschichtungsbeitrag und es stellt sich ein Gleichgewicht zwischen Abtrag
und Oxidzuwachs ein, so dass keine weitere Verschiebung des Übergangspunktes AB er-
folgt. Bei Materialien mit hoher Sputterausbeute, wie beispielsweise Al, fällt der Effekt der
Selbstbeschichtungsrate entsprechend stärker aus, so dass sich eine stärkere Drehgeschwin-
digkeitsabhängigkeit vom niedrigen bis in den mittleren Geschwindigkeitsbereich besteht.
Titan hingegen hat eine kleinere metallische Sputterrate, daher nimmt die Selbstbeschich-
tung weniger Einfluss auf die Charakteristik. Mit der kleinen metallischen Rate wirkt sich
eine Änderung in der Rate zudem nur geringfügig auf den Sauerstoffkonsum aus, sodass
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hieraus die schwächere Drehgeschwindigkeitsabhängigkeit für den kritischen Sauerstoff-
fluss resultiert. Bei Titan scheint zudem das Verhältnis zwischen Abtrag und Oxidzuwachs
bereits ab 6 U/min unabhängig von der Drehgeschwindigkeit zu sein, so dass sich in diesem
Drehgeschwindigkeitsbereich der kritische Sauerstofffluss für den Übergang AB nicht weiter
verschiebt.
Die Drehgeschwindigkeitscharakteristik des Übergangs CD wird einzig geprägt durch den
oxidischen und metallischen Anteil am Abtrag, dessen Verhältnis sich über die Erosionsdauer
pro Zyklus bestimmt. Bei höherer Drehgeschwindigkeit verringert sich mit der kürzeren
Erosionsdauer der metallische Anteil an der gesamten Sputterausbeute und infolge dessen
erfolgt der Übergang CD erst bei niedrigeren Sauerstoffflüssen. Unterschiedliche oxidische
Sputterraten führen lediglich zu einer vollständigen Verschiebung der Kurve zu anderen
Sauerstoffflüssen, die Kurvencharakteristik ändert sich nicht. Daher resultierten bei Al2O3
und TiO2 vergleichbare Kurvencharakteristiken für den Übergang CD.
Serielles Co-Sputtern für die Ratenverstärkung von Metalloxiden
Der erste serielle Co-Sputterprozess erfolgte mit der Wolfram Co-Dotierung des Al-Drehtargets
mit dem Ziel der partiellen Ratenerhöhung von Al2O3. Im Sputterprozess kommt es teilweise
zu einer Stoßimplantation dieser schweren Atome in die Targetoberfläche von Aluminium,
wo sie nachfolgende Kollisionskaskaden aufgrund entsprechender Masseverhältnisse der
Kollisionspartner zurück zur Oberfläche reflektieren und dadurch die Sputterausbeute er-
höhen können. Es konnten Ratenänderungen anhand drastischer Veränderungen in den
Targetcharakteristiken beobachtet und über die Bestimmung der Wolframkonzentration
in abgeschiedenen Schichten die partielle Ratenverstärkung von Al2O3 bestätigt werden
(< 2 at. % bei 70 % Erhöhung der Depositionsrate). Bei der Analyse der Abhängigkeit der
Übergangspunkte zeigte sich für den Übergang AB eine zum undotierten Fall gegensätzliche
Kurvencharakteristik, die sich hier mit der drehgeschwindigkeitsabhängigen Erosionsdauer
und pro Zyklus aufgetragenen Wolframmenge erklärte. Das Maximum in der Verschiebung
des Übergangs AB zu höheren Sauerstoffflüssen resultiert aus einer optimalen Wolfram-
schichtdicke sowie der pro Zyklus erfahrenen Ionendosis. Beide Größen werden simultan
über die Drehgeschwindigkeit reguliert. Eine dickere Wolframschicht verringert die mittlere
Sputterausbeute, da zunächst überwiegend Wolfram weggesputtert wird, ehe eine effizien-
te Implantation und die Ratenverstärkung erfolgen kann. Für den Übergang CD wurden
bei der Drehgeschwindigkeitsanalyse für verschiedene Co-Sputterleistungen vergleichbare
Kurven ermittelt, die sich lediglich aufgrund unterschiedlicher oxidischer Sputterausbeuten
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im absoluten kritischen Sauerstofffluss unterschieden. Der Vergleich der angewendeten
Co-Sputterleistungen mit ihrer relativen Ratenänderung des Al2O3 deutete eine Sättigung im
Ratenzuwachs an, so dass mit größeren Co-Sputterraten (W-Schichtdicke) keine größeren
Ratenänderungen mehr zu erwarten sind.
Die Untersuchung der Ratenerhöhung von Metalloxiden wurde anschließend auf Titan mit
unterschiedlichen Dotierungsmaterialien (Bi und W) erweitert. Bei Dotierung mit Bismut
wurden keine signifikanten Veränderungen in den Targetcharakteristiken für verschiedene
Dotierungskonzentrationen und somit keine Ratenänderungen verzeichnet, obwohl entspre-
chende Bi-Konzentrationen in den abgeschiedenen Schichten gemessen wurden. Mit der
Wolfram-Dotierung des Ti-Targets hingegen konnten deutliche Ratenänderungen beobachtet
und bestätigt werden (< 2 at. % W-Konzentration bei 160 % Erhöhung der Depositionsrate).
Hieraus wurde für die Dotierung mit Bismut ein Ausbleiben einer Implantation der Bi-Atome
in die Ti-Targetoberfläche gefolgert und mithilfe zusätzlicher Simulationen konnte die Ursa-
che in einer unzureichenden Haftung des Bismut an die Ti-Targetoberfläche ausgemacht
werden. Somit setzt die für die Ratenerhöhung im seriellen Co-Sputterprozess erforderliche
Stoßimplantation eine entsprechende Oberflächenbindungsenergie des Dotanden an die
Targetoberfläche voraus. Andernfalls wird das Dotierungsmaterial schneller abgesputtert, als
dass eine Wahrscheinlichkeit für die Stoßimplantation gegeben ist.
Die Analysen der Targetcharakteristiken des W-co-dotierten Ti-Targets bei verschiedenen
Drehgeschwindigkeiten ergaben erneut eine schwache Abhängigkeit des Übergangs AB von
der Drehgeschwindigkeit, die sich bei höherer Dotierungskonzentration in ihrer Charak-
teristik nur geringfügig änderte. So schienen selbst bei einer Ratenänderung Abtrag und
Oxidzuwachs weiterhin in Balance zu sein. Eine Änderung der Dotierungskonzentration
erhöhte die Sputterausbeute deutlich und verschob die Übergänge AB und CD zu höheren
Sauerstoffflüssen, die Kurvencharakteristiken aber blieben erhalten. Eine Sättigung in der
Ratenverstärkung bei TiO2:W wurde nicht beobachtet, so dass mit höheren Dotierungskon-
zentrationen noch größere Ratenverstärkungen zu erwarten sind.
Mögliche Einflüsse der co-deponierten Schicht auf die Vergiftungsmechanismen des Dreh-
targets sowie die partielle Auswirkung der Selbstbeschichtung in ratenverstärkten Prozessen
konnten hier noch nicht geklärt werden.
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Freisputtercharakteristiken
Das Zu- und Abschalten der Co-Deposition sowie eine Änderung der Drehgeschwindigkeit
zeigte sich auch deutlich in einer Veränderung der Targetspannung. Freisputterexperimente
von W-co-dotiertem Al im oxidischen Modus, also das reaktive Sputtern vom Drehtarget
nach Abschalten der Co-Deposition, wurden interessanterweise über 15 Minuten hinweg
begleitet von einer exponentiellen Abnahme der Targetspannung (Abb. 5.55). Dies erklärte
sich mit dem langsamen Abbau der implantierten W-Konzentration in der Targetoberfläche,
der durch erneute Stoßimplantationsvorgänge zeitlich weiter verzögert wurde. Hier wurde
erkannt, dass derartige Freisputterexperimente zumindest qualitativ Informationen zur Im-
plantationseffizienz liefern können. Bei W-co-dotiertem Titan hingegen erfolgte der direkte
Nachweis für eine Ratenverstärkung erst bei Betrachtung des O2-Partialdrucks, da hier ein
Arbeitspunkt im Übergangsbereich mit entsprechend hoher Sputterrate gewählt wurde. Der
Partialdruck änderte sich nach dem Abschalten der Co-Deposition erheblich aufgrund der
abnehmenden Sputterausbeute. Bei Bi-co-dotiertem Titan wurde aufgrund eines fehlenden
Spannungskontrastes auf ein Freisputterexperiment verzichtet.
Ausblick & Schlusswort
Nach diesen Einblicken in das Prozessverhalten des reaktiven Sputterprozesses an einer
Drehkathode und des seriellen Co-Sputterverfahrens für die Ratenverstärkung von Metall-
oxiden stellen sich nun Fragen an die Eigenschaften der abgeschiedenen Schichten. Bei
den ratenverstärkten Prozessen lässt sich die Verunreinigung der Metalloxidschicht mit dem
Dotierungsmaterial nicht ausschließen, daher sind die Vorteile der Ratenverstärkung ggf.
abzuwägen mit Qualitätseinbußen bei den optischen Schichteigenschaften in Sachen Trans-
missivität, Reflektivität und Brechungsindex. Wird das Dotierungsmaterial selbst als Oxid
abgeschieden oder wird es unter Umständen in Strukturen eingebaut und verhilft somit
zu neuen Eigenschaften? In TCO-Schichten wie z. B. ZnO:Al ist Letzteres gewünscht für die
elektrische Leitfähigkeit bei gleichzeitig ausreichend hoher Transmissivität der Schicht. Mit
dem seriellen Co-Sputtern eröffnet sich ein Verfahren mit großem Gestaltungsraum für die
Untersuchung des Wachstumsverhaltens solcher Schichten, da sich die Möglichkeit der
prozessgesteuerten Stöchiometrie oder Dotierungskonzentration bei der Schichtherstellung
bietet.
Auch ohne Probenherstellung kann ein erheblicher wissenschaftlicher Beitrag durch das
serielle Co-Sputtern erfolgen. Die Prozessdynamik beim seriellen Co-Sputtern liefert bei-
spielsweise zahlreiche Informationen über die Targetspannung und den O2-Partialdruck.
Aus der Targetspannung können Aussagen zum oxidischen Bedeckungsgrad erfolgen. Zudem
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Kapitel 6: Zusammenfassung
können über den Partialdruck Änderungen im Sauerstoffkonsum verfolgt werden, was letzt-
lich einen Indikator für veränderte Reaktionsprozesse darstellt. In Freisputterexperimenten
können zumindest qualitativ Informationen zur Implantationseffizienz gewonnen werden.
Mit gepulstem Sputtern (HiPIMS, engl. High Power Impuls Magnetrons Sputtering) werden
höhere Entladungsstromdichten erzielt, wodurch der Implantationsprozess beeinflusst wer-
den kann. In anschließenden DC-Freisputterexperimenten könnten Unterschiede in der
implantierten W-Konzentration aufgedeckt werden. Dies würde somit Rückschlüsse auf die
optimale Dotierungskonzentration und Implantationstiefe ermöglichen. Untersuchungen
zu Oxidationsprozessen auf dem Target lassen sich hier mit dem Drehtarget sicherlich gut
untersuchen, da mit der Co-Deposition die Möglichkeit zur Manipulation des oxidischen Be-
deckungsgrades besteht, z. B. durch gezielte Co-Deposition von Al2O3 auf das Al-Drehtarget.
Die Verwendung eines Drehtargets sowie die Anwendung des Co-Sputterprozesses ermögli-
chen somit die systematische Untersuchung grundlegender Fragestellungen zum (reaktiven)
Sputtern.
Damit erlaubt die neue Sputteranlage nicht nur die flexible Präparation verschiedener
Materialien. Sie ist auch ein ideales Werkzeug um atomare Mechanismen der Strukturbildung
aufzuklären.
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